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Zeitschrift fir Physik’ 161, 1—12 (1961) 


Aus dem I. Physikalischen Institut der Technischen Universitat Berlin 


Die magnetische Ablenkung von Elektronenstrahlen 
in diinnen Eisenschichten 


Von 


H. Boerscu, W. RaitH und H. WEBER 


Mit 13 Figuren im Text 


(Eingegangen am 23. Juli 1960) 


Die Ablenkung von Elektronenstrahlen beim Durchgang durch diinne ferromagneti- 
sche Schichten infolge der Lorentz-Kraft wird durch die Magnetisierung der Schicht, 
aber auch durch das entgegengesetzt gerichtete Eigenfeld verursacht. Der Einflu8 
des Eigenfeldes ist von der Schichtform abhangig. Die experimentell gefundene 
Abhangigkeit der Strahlablenkung von der Schichtform bestatigt quantitativ die 
theoretischen Uberlegungen. Der nach Beriicksichtigung des Eigenfeldes erhaltene 
Wert fiir die Magnetisierung der Schichten stimmt tberein mit der Sattigungs- 
magnetisierung von massivem Eisen. Zur Dickenmessung und Priifung des ferro- 
magnetischen Zustandes der Schichten diente der Faraday-Effekt. 


1. Einleitung 


Tritt ein Elektronenstrahl durch eine diinne ferromagnetische Schicht, 
so wird er infolge der Lorentz-Kraft abgelenkt. Ohne Fremdfeld (Schicht 
remanent magnetisiert) gilt fiir kleine Ablenkwinkel f: 


p=. [ By (edz (1) 
mit 

B =o (M + H) (2) 
é = Elementarladung % = magnetische KraftfluBdichte 
mv = Elektronenimpuls B= Komponente von & senkrecht zum Strahl 
z = Koordinate in Nt = Magnetisierung 


Strahlrichtung § =  magnetische Feldstarke des Eigenfeldes 
[yo = Permeabilitatskonstante. 


Auf dieser Ablenkung beruhen die elektronenoptischen Verfahren 
zur Sichtbarmachung magnetischer Strukturen (WeiBscher Bezirke)’. 
An der Ablenkung ist nach Gl. (1) und (2) auBer der Magnetisierung I 


1 Hate, M.E., H.W. FULLER and H. RUBINSTEIN: J. Appl. Phys. 30, 789 (1959). 
Boerscu, H., u. H. Raitu: Naturwissenschaften 20, 574 (1959). — FULLER, H.W., 
and M.E. Hate: J. Appl. Phys. 31, 238 (1960). — Borrscu, int, isl, kUNanen We 
D. WoHLLEBEN: Z. Physik 159, 388 (1960). 
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auch die entgegengesetzt gerichtete Feldstarke des Eigenfeldes  be- 
teiligt. Im remanenten Zustand wird das Eigenfeld nur durch die 
Form der Schicht und ihre Magnetisierungsverteilung bestimmt. Wenn 
das Eigenfeld bekannt ist, kann die Magnetisierung aus der Strahl- 
ablenkung ermittelt werden. Um den EinfluB des Eigenfeldes rechnerisch 
erfassen zu kénnen, werden Eisenschichten mit rechteckiger Oberflache, 
parallel zu einer Kante magnetisiert, untersucht *. 


2. Schichtherstellung 


Im Hochvakuum wurde Eisen ** aus einer Wolframwendel verdampft. 
Als Kondensationsunterlage diente die (001)-Ebene eines frisch gespal- 
tenen NaCl-Kristalls. Um Schichten mit ,,Einbereich-Verhalten* 
(Rechteck-Hysteresis) zu erhalten (vgl. Abschn. 4), wurde die Konden- 
sationsunterlage geheizt®. Zwischen 200 und 300°C entstehen poly- 
kristalline Eisenschichten. Bei héheren Temperaturen tritt eine zu- 
nehmende Orientierung der Kristallite auf. Wird die Unterlage auf 
500° C erhitzt, so sind nahezu alle Kristallite ausgerichtet®. Uber 500° C 
beginnt NaCl zu sublimieren, die Unterlage wird uneben, im Beugungs- 
bild treten wieder Debye-Scherrer-Ringe auf. 

Wie die Beugungshilder der ,,Eisen-Einkristallschichten“ (Fig. 1) 
zeigen, kénnen die Kristallite verschiedene Orientierungen besitzen: 


a) (001), liegt parallel zur Oberflache und parallel zu (001)yac) 
in der Schichtebene ist [100], parallel zu [110]yxacq 


b) (001)¢. parallel (001) xaci 
[100]p. parallel [100|xac) vermischt mit 
[100 ]pe parallel [110] naa 


c) (012). parallel (001) yacr 
[100]re parallel [110 ]nac- 


Fir die folgenden Untersuchungen wurden nur Einkristallschichten 
mit der Orientierung 1a und polykristalline Schichten verwendet. Aus 
der Breite der Beugungsreflexe ergaben sich fiir die Einkristallschichten 


* Eine andere Méglichkeit besteht in der Untersuchung von Schichten, die in 
Weibsche Bezirke so unterteilt sind, daB der magnetische RiickschluB in der Schicht 
selbst erfolgt (Normalkomponente der Magnetisierung an den Bezirksgrenzen 
Stetig). Diese Bedingung kann jedoch bei den realen Schichten nur naherungsweise 
erfillt werden. Jede Abweichung vom Idealfall bedingt aber ein AuBeres Feld, 
dessen Einflu® auf die Strahlablenkung nur schwer abzuschatzen ist. 

** Thermoelement-Draht der Fa. Heraeus. 


2 Konie, H.: Optik 3, 101 (1948). — K6nic, H.: Naturwissciuschaften 33, 71 
(1946). 
* Lassen, H.: Phys. Z. 35, 172 (1934). — Bricx, L.: Ann. Physik 26, 233 


(1936). — Surrat, Su.: Proc, Phys. Math. Soc. Japan 19, 937 (1937); 20, 855 (1938) 
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a) (001)Fe || (001)Naci b) (001)Fe || (001)Naci 
[100 ]¥e!! [110]Naci (100 ]¥e || [100]Naci 


und [100 }p, 110]Nac 


C) (012)Fe | (001)Naci 
[100 ]¥e || [110] naci 


Fig. ia 


c. Beugungsbilder von Eiseneinkristallschichten verschiedener Orientierung, durch Aufdampfen 
auf NaCl gewonnen 


: =10° "rad 


Ay =5:10-% rad 
pie 4 


Fig. 2. Aufspaltung des (011)-Reflexes von Eisen infolge Kristallitverschwenkung 
1* 
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Kristallitgr6Ben um 1000 A (apparaturbedingte Strahldivergenz: 

5-410- rad). Bei Ausleuchtung eines Schichtbereiches von 1 yp Durch- 

messer wurden also mehrere Kristallite erfaBt. Die Kristallite sind um 

Azimutwinkel von Aqg=< 

10-2 rad gegeneinander ver- 
schwenkt (Fig. 2). 

Die Eisenschichten wur- 

/100); den von der NaCl-Unterlage 

in Wasser abgelést und auf 

re  Platinblenden mit einer freien 

' Offnung von 0,2 mm Durch- 

messer aufgespannt. Unter 

dem Mikroskop wurde die 

Schichtoberflache auf ein 


Rechteck, symmetrisch zur 
Fig. 3. Eisenschicht auf Objekttrager Rinks Sn : : 
freien Offnung, reduziert 
(Fig. 3). 

Bei den Einkristallschichten wurden die Rechteckkanten a@ und 0) 
parallel zu [100]p, und [010]p, gelegt (vgl. Abschn. 4). 
Eisenschichten, die auf ge- 


e 


heizte Glasplatten oder Tragerfo- 
lien (Kohle, Aluminiumoxyd) aufge- 
dampft werden, sind auch an feuch- 
ter Luft praktisch unbegrenzt halt- 
bar?. Dagegen bildet sich bei den 
in Wasser von NaCl abgelésten 
Schichten schon nach wenigen Tagen 
Eisenoxyd, erkennbar an der Braun- 
farbung der Schicht und den Oxyd- 
ringen im Beugungsbild (Fig. 4). Die 
Luftbestandigkeit dieser Schichten 
ist jedoch ausreichend fiir kurzzeitige 


magnetooptische Untersuchungen. 


Fig. 4. Beugungsbild einer teilweise oxydierten Im Exsikkator sind auch diese 
Eisenschicht (Orientierung der Eisenkristallite . . 
wie in Fie a) Schichten monatelang haltbar. 


3. Dickenmessung 
Eine direkte Dickenmessung der Eisenschichten ist schwierig; die 
Masse der auf Platinblenden aufgespannten Schichten ist zu klein fiir 
eine genaue Wagung. Die Wagung der gesamten Schicht zusammen mit 
dem NaCl-Kristall fiihrt jedoch zu falschen Weiten, weil bei 500° C 
schon Substanzverluste am NaCl eintreten. Interferometrische Dicken- 
messungen scheitern an den Stufen in den NaCl-Spaltflachen. Dagegen 
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ist die ferromagnetische Faraday-Drehung eine auch fiir die freitragenden 
Eisenschichten gut erfaBbare MeBgréBe. Sie stellt eine eindeutige Funk- 
tion der ferromagnetisch wirksamen Schichtdicke dar, solange die Ma- 
gnetisierung konstant oder allein dickenabhiingig ist. 

Zur Messung der Faraday-Drehung wurden die Schichten in einem Feld 
von 2,3 Vs/m?* normal zur Schichtebene magnetisiert 4. 

Bei den tiblichen Polarimeter-Anordnungen kénnen Locher in der 
Schicht das Ergebnis erheblich verfalschen; das ungeschwacht durch 
die Lécher hindurchgehende Licht ist nicht gedreht und verursacht einen 
scheinbar kleineren Faraday-Effekt. Deshalb wurde das Halbschatten- 
system auf die Schicht abgebildet und das Polarimeter auf gleiche Dun- 
kelheit der lochfreien Schichtgebiete eingestellt. Zur Eichung wurde die 
Faraday-Drehung von polykristallinen Eisenschichten (auf Glasplatten 
bei 300° C aufgedampft) bestimmt. Die Oberflache dieser Schichten lag 
bei 5 cm?, ihre Masse war deshalb fiir eine genaue Wagung ausreichend. 
Der Unterschied im Magnetisierungsverhalten (vgl. Abschn. 4) gegen- 
tiber den Einkristallschichten verschwindet bei der Magnetisierung 
normal zur Schichtebene, da dann die Magnetisierungskurve durch die 
Form-Anisotropie der Schicht (Entmagnetisierungsfaktor N =1) be- 
stimmt wird. 

4. Hysteresis-Messungen 

Der Vektor der remanenten Magnetisierung lhegt immer in der 
Schichtebene, weil dann die entmagnetisierende Wirkung des Eigen- 
feldes H am kleinsten ist (N— 0). Die Messung der Elektronenablenkung 
erfolgt nach Abschalten des ummagnetisierenden Fremdfeldes. 

Die Schichten miissen folgende Forderungen erfiillen: 

1. Die Koerzitivkraft darf 300 A/cm nicht wesentlich tiberschreiten, 
weil sonst das Ummagnetisierungsfeld auch magnetische Veranderungen 
in anderen Teilen der Elektronenapparatur bewirkt; 

2. Die remanente Magnetisierung soll parallel zur Schichtkante a 
hegen. 

Wieweit die Schichten diesen Forderungen entsprechen, wurde durch 
oszillographische Aufnahmen der Hysteresis mit Hilfe des Faraday- 
Effektes bei tangentialer Magnetisierung gepriift*. Bei den Oszillo- 
grammen (Fig. 5) entsprechen die Abszissenwerte dem tangentialen 
Fremdfeld H,. Die Ordinatenwerte sind ein MaB fiir die Faraday- 
Drehung und ergeben in dieser Anordnung Relativwerte fiir die Magne- 
tisierungskomponente in Feldrichtung (gemittelt tiber den ausgeleuch- 
teten Schichtbereich). 

* Die Messung der magnetischen KraftfluBdichte erfolgte mit Faraday-Glas 


bekannter Verdet-Konstante (Fa. Leitz). 
4 LaMBECK, M.: Diplomarbeit T.U. Berlin 1959. — Boerscu, H., M. LAMBECK 


u. W. RaitH: Naturwissenschaften 21, 595 (1959). 
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Wie Fig. 5 zeigt, wird auch bei diinnen Einkristallschichten das 
magnetische Verhalten durch die Kristall-Anisotropie bestimmt. Die 
in der Schichtebene liegenden Kristallrichtungen [100] und [010} sind 
fiir Eisen Richtungen leichtester Magnetisierbarkeit®, die Schichten 
zeigen ,,Einbereichverhalten’’, wenn das Feld in einer dieser ,,magnetisch 
leichten‘‘ Richtungen legt (lig. 5a). 

Liegt das Feld aber in Richtung [110] (,,mittelschwere"’ Magnetisier- 
barkeit), so stellt sich im remanenten Zustand wieder eine Magnetisie- 


50 Ho [A/cm] 


= b 
Ho | [100] Ho | 110] 


Fig. 5a u. b. Hysteresis-Oszillogramme von Eiseneinkristallschichten (Faraday-Effekt bei tangentialer 
Magnetisierung) 


rung in die ,,leichten Richtungen“‘ ein. Die Remanenz, in Fig. $b ge- 
messen als mittlere Magnetisierungskomponente in Feldrichtung, 
ist in diesem Fall scheinbar nur 1 2 der Sattigungsmagnetisierung. 
Die untersuchten Schichten entsprechen den Forderungen. 
Zu 1. Die Koerzitivkraft der hier verwendeten Schichten liegt 
zwischen 10 und 100 A/cm. Sie ist stark abhangig von Schichtdicke und 
Herstellungsbedingungen °, 


Zu 2. a) Einkristallschichten. Nur dann, wenn das Fremdfeld parallel 
zu den Kristallrichtungen [100] bzw. [010] liegt, ist die remanente 
Magnetisierung gleich der Sattigungsmagnetisierung (Fig. 5a). Fiir die 
Klektronendurchstrahlung wurden deshalb die Schichtkanten in diese 
Richtung gelegt und das Ummagnetisierungsfeld parallel zur Kante a. 


° Honpba, K., and S. Kaya: Sci. Rep. Tohoku Univ. 15, 721 (1926). 


§ PrRocopin, S.: J. de Physique 5, 199 (1934). Toparina, A.: An. R. Soc 
Esp. Fis. y Quim (A) 45, 5 (1949). REIMER, L.: Z. Naturforschung 11a, 649 
(1956). REIMER, L.: Z. Physik 148, 527 (1957). MALEK, Z.: Z. angew. Physik 
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b) Polykristalline Schichten. Sie zeigen keine Vorzugsrichtungen. 
Die remanente Magnetisierung ist immer gleich der Sattigungsmagneti- 
sierung. Auch hier wurde das Ummagnetisierungsfeld in Richtung der 
Schichtkante a gelegt. 


5. Elektronen-Apparatur 


Die Messung der Strahlablenkung wurde in einer vertikalen elek- 
tronenoptischen Bank? durchgefiihrt (Fig. 6). Die Elektronenquelle 
wird durch die Linse 25fach verkleinert. Uber der Eisenschicht befindet 
sich eine Platinblende mit einem Offnungs- 
durchmesser von 1 bis 5 wu. Mit der Photo- 
platte wird die Spur des Elektronenstrahls 
registriert. Die Spule liefert das Um- 
magnetisierungsfeld und kann wahrend 
einer Millisekunde am Objektort Feld- 
starken bis zu 300 A/cm erzeugen. St6r- 
Linse effekte durch die Ummagnetisierung 
konnten nur dadurch vermieden werden, 
daB alle Teile der Apparatur in Spulen- 
nahe aus Elektrolytkupfer gefertigt wurden 
(Messing und Duraluminium enthalten 
zuviel ferromagnetische Bestandteile). Die 


Llektronenquelle 


Blende (52%) 


 Spule 


4 
_ ee 


ke §—— 
Fig. 6. Versuchsanordnung (Spule 90° um die optische Achse gedreht) 


Fig. 7. Versetzung des Elektronenstrahls durch Ummagnetisieren der Eisenschicht. Elektronenenergie 
E = 50,4 keV, Schichtabstand /= 259 mm, Schichtdicke d= 430 A, Versetzung 26 = 48 


Strahlspuren von zwei antiparallelen Magnetisierungszustanden wurden 
nacheinander auf einer Platte aufgenomen. Aus der Versetzung der 
Strahlspuren 26 und dem Schichtabstand / konnte der Ablenkwinkel B 
des Elektronenstrahles bestimmt werden (Fig. 7). 
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6. Einflu8 des Eigenfeldes 
Der Einflu8 von Magnetisierung und Eigenfeld auf den Elektronen- 
ablenkwinkel kann getrennt betrachtet werden. 
Aus den Gln. (1) und (2) ergibt sich mit 


M(z) =M fiir ee 3) 
20 fir) apd 
die Beziehung 
_ eM eed 
p= 2H oa H(2)a (4) 
oder auch 
B =Bu —2Bu (4a) 
=. eu Nh { 

Pu = “m a me Ga 

a.) tHe: Pages 
Bu 7” m : ; a) az (4¢) 

0 


fy, ist der durch die Magnetisierung be- 
wirkte Ablenkwinkel im Inneren der 
Schicht; oberhalb und unterhalb der 
Schicht wird der Strahl jeweils infolge 


Fig. 8. Schematischer Strahlverlauf im Fig. 9. Schichtmodell 
Feld der Schicht 


des Eigenfeldes H um den Winkel 8;; in die andere Richtung abgelenkt 
(Fig. 8). 

Um den Einflu8 des Eigenfeldes [Gl. (4c)| erfaBbar zu machen, 
sollten die untersuchten Eisenschichten méglichst gut dem Modell einer 
rechteckigen, diinnen, homogen magnetisierten Platte entsprechen, 
deren Magnetisierung in x-Richtung, parallel zur Kante a, liegt (Fig. 9). 

Dann ist — wie im Anhang gezeigt wird — das Eigenfeld langs der 
z-Achse gleich: 


H, (0, 0,2) === 2 = i ; (5) 
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In Fig. 10 ist der Feldverlauf fiir verschiedene Kantenverhialtnisse 
(bei konstantem magnetischem Moment Mabd) dargestellt. 


Nach Einsetzen von Gl. (5) in (4c) und Integration iiber z ergibt 
sich der Zusammenhang zwischen dem resultierenden Ablenkwinkel B 
und dem inneren Ablenkwinkel By, zu: 


BB, (1 — : arc ctg a/b) (6) 


a/b = 15 


~g2 -O7 0 Gt R2 


Fig. 10. Verlauf des Eigenfeldes fiir verschiedene Kantenverhaltnisse a/b mit M—=16700 A/em, d= 500A 
und @= b= 5 - 407° cm? 


7. Auswertung der Messungen 


Die gemessenen Werte fiir den Ablenkwinkel f,,, sind in Fig. 11 in 
Abhangigkeit von der Schichtdicked aufgetragen; eine Korrelation 
ist nicht zu erkennen. 


Wird dagegen die an einer idealisierten Schicht (Fig. 9) erhaltene 
Rechnung zugrunde gelegt (f,,,=/) und nach Gl. (6) die Umrechnung 
auf By vorgenommen, so ergibt sich nach Fig. 12 ein linearer Zusammen- 
hang zwischen fy, und d. Aus dem Anstieg der Geraden folgt [ Gl. (4b) |] 
die Magnetisierung der Eisenschichten (bzw. die magnetische Polari- 


sation) zu: 


+6%. 


MoS oom, 
gil = 2,10 Vs/m* 


Der Wert stimmt iiberein mit den Messungen an massivem Eisen§, 
wahrend REINCKE®? fiir Eisenschichten der gleichen Dicke etwa 1,5 Vs/m? 


8 Bozortu, R.M.: Ferromagnetism, p. 77. Princeton, N.J.: D. van Nostrad 


Comp. Inc. 1951. 
9 REINCKE, W.: Z. Physik 137, 169 (1954). 
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gefunden hat. Eine Abhangigkeit der Magnetisierung von der Schicht- 


dicke wurde nicht beobachtet *. 


Der Fehler, der durch UnregelmaBigkeiten an den Schichtkantenin 
das Ergebnis eingeht, ist klein fiir groBe Kantenverhiltnisse a/b. In 


Fig. 12 sind deshalb fiir jede 


& 


Schicht nur die f.x,-Werte aus oe : 
. : Fe Tad, 
Fig. 11 mit dem groBten Kanten- °” / 
+ 
210" 20" ° 
+ 
+ 
Bexpl?aa] 
+ + + ea 
. c 
7-10*L + 10 
+ + + 
+ 
+ + 
+ 
+ + 
L ae l <. <a 
0 500 3 7000 0 500 7000 
7 [A] a [A] 
Fig. 11. Der experimentell bestimmte Ablenkwinkel Fig. 12. Der innere Ablenkwinkel in Abhangigkeit 
in Abhangigkeit von der Schichtdicke von der Schichtdicke. ©  Einkristallschichten, 
@ polykristalline Schichten 
I 
f= E = SS ee ee eee a 
a 
° s 
Bop) Br: Me 
Blo =(7-Z.are ctg afb 
0,9 
pe J ale Al | a i 
0 d 5 
7 a/b ” 
Vig. 13. Vergleich der experimentell bestimmten Ablenkwinkel mit den theoretischen Werten. Gleiche 


Symbole kennzeichnen Schichten gleicher Dicke 


verhaltnis verwertet worden (a/b > 2)... Mit dem erhaltenen Wert fiir 
die Magnetisierung wurden nun saimtliche MeBwerte B.,, durch By [aus 
* Kine derartige Abhangigkeit wird nach der Theorie von Krier und Smit! 
erst unterhalb von 300 A gefordert; die experimentelle Bestatigung ist umstritten"™. 
10 KLEIN, M.J., and R.S, Smite: Phys. Rev. 81, 378 (1951). 
11 NEUGEBAUER, C.A.: J. Appl. Phys. 31, 152 (S) (1960). 
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Gl. (4b) | dividiert und mit der berechneten Abhangigkeit vom Kanten- 
verhaltnis verglichen (Fig. 13). 

Aus der Ubereinstimmung der MeBwerte mit der berechneten Kurve 
kann geschlossen werden, daB die untersuchten Schichten trotz aller 
UnregelmaBigkeiten (Durchhangen des freitragenden Teils, kleine Lé- 
cher, Stufen und Welligkeiten) dem Modell eines homogen magnetisierten 
Quaders mit der Sattigungsmagnetisierung des massiven Materials weit- 
gehend entsprochen haben. 

Wir danken Herrn Dipl.-Ing. Lampecx fiir die Unterstiitzung bei den magneto- 
optischen Untersuchungen. 

Dem Bundesministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft sowie der 
Deutschen Forchungsgemeinschaft sind wir fiir die bereitgestellten Gerate zu Dank 
verpflichtet. 

Anhang 
I. Berechnung des éuBeren Feldes 

Mit dem Rechenmodell nach Fig. 10 und }{= (M, 0, 0) innerhalb der Schicht 

ergibt sich das (skalare) magnetische Potential y im Punkt P zu!2 


Pak na 
eae p F (7) 


+b/2  +d/2 


oder 


M ; % ( 2 4\2 ‘\2 z 
P(E) aa | ay’ | dz’ {[(# — af2)? + (y — y’)? + (2 — 2’)?] 2 — 


—b/2  —a/2 
Aes ay? (y= Pale 2/)41 3} 
Nach §=(H,, H,, H,) = — grady wird das Eigenfeld $9 durch Differentiation der 
Gl. (8) gewonnen. Langs der z-Achse gilt: 


H,, (0, 0, z) = H,(0, 0, 2) = 0 
+b/2 +d/2 
Ma ieee $s peters (9) 
lel. (0), Os) a= = fay | die Waray Ng eee 
4m B 
—b/2 —d/2 
Die Integration iiber z’ liefert: 
b/2 
a be Ma | - z— 2" > +d/2 (10) 
0, 0, 2 a nen 19 y nos E 9 
‘ eek (eA TE!) Lata ch lt aera) 9? 


Wegen d<a konnen die Glieder mit d? vernachlassigt werden; nach Einftihrung von 
aS (11) 

GA Wt 2" 

folgt 


H ae i ae | 
9, 0, 2) = — Ma- a ae 
- a (a2 + 4y’?) (a2? + 49"? + 427)? (12) 


J 


12 SoMMERFELD, A.: Elektrodynamik, 2. Aufl., S. 84. Leipzig: Akademische 
Verlagsgesellschaft 1954. 


x {(z — a/2) (4 — €)~* — (24+ a/2) (1 + €) 
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1 5 
Weil |é|S g <1 ist, gilt in sehr guter Naherung (1+ &)-2=1F a —und damit 
ee ae 


geht Gl. (12) tiber in 


4 b/2 
2Mad 4 dy’ 
(00.2) = ses | see (13) 
M4 r (a2 + 4/2 + 2?)2 
—b/2 
oder 
é 2 1 
E1:,(0, 0,2) = —= — Wiad ma ese (14) 
m (a? +4 2%) (a? +02 +42%)3 
II. Berechnung des Ablenkwinkels 
Nach Gl. (4c) ist 
co 
2 fh ‘ 
=——‘* .| H,(0,0,2z) dz c) 
Pu Wee i «(0 z) (4 / 
0 
und die Integration tiber H, aus Gl. (14) lefert: 
Mabd 1 22 BS P 
ie; = ACL reese | SE RE CF) C2 ee) (15) 
mv fe a (a2 + b2 + 422) Jo 
1 
Bu = fo. Mu d-- are ctg a/b. (16) 
mv It 


Aus Gl. (16) und Gl. (4a) ergibt sich: 


) 
B=Pm {4 = are ctga/b] . (17) 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


8-Spektrum und Halbwertszeit des Rb* 
Von 
K. EGELKRAUT und H. Leutrz 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 7. September 1960) 


The f-decay of Rb 7 has been studied with a scintillation spectrometer. To avoide 
source absorption and scattering troubles we used RbJ(TI1)- and NaJ(Tl) + Rb J- 
resp. CsJ(Tl)+RbJ-crystals. The fB-spectrum was measured down to 6 keV and 
the observed maximum f-energy was found to be 275 +5 keV. The specific acti- 
vity of natural Rubidium was determined at 740 + 10 cps per gram and the half life 
of Rb®’ at (5,82+ 0,1) x 10! years. 


Einleitung 


Rb*’ kommt zu 27,85 %1 im natiirlichen Isotopengemisch des Rubi- 
diums vor. Es zerfallt unter Elektronenemission in den Grundzustand 
des Sr’. Die Spins der am Zerfall beteiligten Niveaus sind aus Hyper- 
feinstrukturmessungen zu 3/, (Rb®’)? bzw. °/ (Sr8’)3 ermittelt worden. 
Ubereinstimmend damit kann man auf Grund des log /t-Wertes den f- 
Zerfall des Rb’? als dreifach nonunique verbotenen Ubergang (AJ =3; 
ja) klassifizieren, bei dem im Vergleich zu den erlaubten Ubergangen 
bevorzugt niederenergetische Elektronen emittiert werden. Da zudem 
die Maximalenergie der Elektronen nur 275 keV betragt, st6ren Absorp- 
tionseffekte im Praparat die Messungen am Rb*? besonders stark. In 
der Literatur finden sich deshalb keine iibereinstimmende Angaben tiber 
die Form des f-Spektrums*”’. Auch die gemessenen Halbwertszeiten, 
die fiir geologische Altersbestimmungen nach der Rb—Sr-Methode wich- 
tig sind, unterscheiden sich teilweise auBerhalb der angegebenen Fehler- 
grenzen (vgl. Tabelle). Um die Absorptionsschwierigkeiten zu umgehen, 
haben wir das B-Spektrum und die Halbwertszeit des Rb*’ mit einem 
Szintillationsspektrometer gemessen, in dessen Kristalle das Rubidium 
tragerfrei eingebaut war. 


1 NiER, A.O.: Phys. Rev. 79, 450 (1950). 

2 KOPFERMANN, H.: Z. Physik 83, 417 (1933). 

3 HEYDEN, M., u. H. KoprermMann: Z. Physik 108, 232 (1938). 

4 CuRRAN, S.C., D. Dixon and H.W. Witson: Phys. Rev. 84, 151 (1951). 
5 Lewis, G.M.: Phil. Mag. 43, 1070 (1952). 

6 MacGREGOoR, M.H., and M.L. W1EDENBECK: Phys. Rev. 94, 138 (1954). 
7 Frynn, K.F., and L.E. GLENDENIN: Phys. Rev. 116, 744 (1959). 
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Experimentelle Einzelheiten 


Die Szintillationskristalle wurden in GefaBen aus Supremaxglas ge- 
ziichtet, die mit einer Geschwindigkeit von 1,2 mm pro Stunde in einem 
Ofen abgesenkt wurden, der durch einen Temperaturgradienten von 
10° C/mm thermisch in zwei Halften von 700 bzw. 450° C unterteilt war. 
Fiir die Bestimmung der spezifischen Aktivitat des natiirlichen Rubidiums 
wurden Rb J-Kristalle hergestellt, deren Schmelzgut 0,2 Gew.-% T1J bei- 
gemischt war. Dieser geringe Aktivatorzusatz brauchte bei der Ermitt- 
lung des Rb-Anteils im Kristall nicht beriicksichtigt zu werden, da er 
selbst bei vollstandigem Einbau in das Kristallgitter das Rb J-Gewicht 
nur innerhalb der iibrigen MeBfehler verfalschte. 

Fir die Ermittlung des B-Spektrums wurden NaJ(T])-Kristalle ge- 
ziichtet, deren Schmelzgut 7,6 bzw. 2,4 Gewichts-% Rb J beigemischt 
war. Obwohl NaJ und RbJ im gleichen System kristallisieren, war es 
nicht méglich, Mischkristalle aus NaJ und RbJ herzustellen, die die 
beiden Komponenten in der Zusammensetzung des Schmelzgutes ent- 
hielten, sondern es wurden nur 22,3 bzw. 13,9 Gewichts-% der oben 
angegebenen Beimischung eingebaut. Mischkristalle aus Cs] und Rb] 
konnten dagegen geziichtet werden, ohne daB RbJ ausgereinigt wurde. 
Das unterschiedliche Verhalten der einzelnen Komponenten iaBt sich 
mit der GroBe der Ionenradien erklaren. 

Der elektronische Teil des Szintillationsspektrometers bestand im 
wesentlichen aus einem Photomultipher RCA 6342, einem stark gegen- 
gekoppelten Proportionalverstarker und einem Fiinf-Kanal-Impulshéhen- 
analysator. 


Meffergebnisse 


a) Das B-Spektrum. Das B-Spektrum des Rb‘? wurde sowohl mit 
NaJ(Tl)- bzw. CsJ(Tl)-Kristallen, die RbJ enthielten, als auch mit 
Rb J(Tl)-Kristallen gemessen. Die Energieauflésung dieser Kristalle 
wurde mit der 100 keV-y-Linie des Gd!’ bestimmt und betrug fiir Na J (TI) 
20% (bei 42,5 keV 30%) fiir CsJ(Tl) 40% und fiir RbJ(Tl) 50%. Der 
Verlauf des B-Spektrums von Rb*’, das in Fig. 1 dargestellt ist, wurde 
mit emem Na J(Tl)-Kristall von 18 x18 x48 mm gemessen. Der nieder- 
energetische Teil dieses Spektrums ist in der gleichen Figur als Aus- 
schnitt in vergr6Bertem MaRstab aufgetragen. Das thermische Rauschen 
des Photomultipliers stérte erst unterhalb 6 keV; wegen des schlechten 
Signal-Rausch-Verhialtnisses konnte mit CsJ(Tl) nur bis 18 keV und 
mit Rb J(T1) nur bis 22 keV gemessen werden. 

In Vig. 2 ist der aus dem Spektrum der Fig. 1 ermittelte Kurieplot 
aufgetragen. AuBerdem sind die Abweichungen angegeben, die man 
erhalt, wenn man die mit CsJ(Tl) bzw. RbJ(TI) gemessenen Spektren 
zugrunde legt. CURRAN u. Mitarb.4 haben das B-Spektrum des Rb§? mit 
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einem Proportionalzahler, LEwis> mit einem Rb J(Tl)-Kristall, Mac- 
GREGOR und WIEDENBECK® mit einem magnetischen Spektrometer und 
FLYNN und GLENDENIN’ mit einem fliissigen Szintillator, in dem Ru- 
bidium gelést war, gemessen. Der jeweilige Verlauf, der von diesen 


Autoren angegebenen Kurieplots ist 
in Fig. 2 zum Vergleich mit entspre- 
chenden Zeichen markiert. Die Grenz- 
energie des B-Spektrums wurde aus 
dem Schnittpunkt des Kurieplots 
mit der Energieachse in Fig. 2 zu 
275 +5 keV ermittelt. In Fig. 3 sind 
die gemessenen Abweichungen von 
der erlaubten Form des f-Spektrums 
in Abhangigkeit von der Energie auf- 
getragen : 

N(W) 


—— = 


F(W—W)yW VW? —1- 


N bedeutet die Zahl der pro Energie- 
intervall gezahlten Elektronen, W% die 
Maximalenergie und W die Energie 
der Elektronen. Die Fermi-Funktion 
F® beriicksichtigt die Wirkung des 
Kernfeldes auf die emittierten Elek- 
tronen. Die MeBwerte sind dem in 
Fig. 1 dargestellten f-Spektrum ent- 
nommen. 


b) Die Halbwertszeit. Um die Abso- 
lutaktivitat des natiirlichen Rubidi- 
ums zu ermitteln, wurden die integra- 
len Zahlraten mehrerer Rb J(T1)-Kri- 
stalle bei verschiedenen Diskrimina- 
toreinstellungen gemessen. In Fig. 4 
ist als Beispiel die integrale Zahlrate 
eines 5,9 g schweren Rb J-Kristalls in 
Abhangigkeit von der Diskriminator- 


% 
as 
Ss 


willk. Liphelten 


J 


Lohtrate pro Energieintervoll (willk. Einheiten] 


20406060 700 150 200 250 300 ke 
Energie 
Fig. 1. Das 6-Spektrum des Rb‘*. Es wurde mit 
einem 22 g schweren Na J(T1)-Kristall gemessen, 
in dessen Gitter 1,7 Gewichts-°4 RbJ eingebaut 
war. Der niederenergetische Teil des Spektrums 
ist im Ausschnitt vergr6Bert dargestellt. Die 
eingezeichnete Grenzenergie wurde mit dem 
Kurieplot (Fig. 2) ermittelt. Die oberhalb der 
Grenzenergie registrierte Zahlrate ist dem 
Nulleffekt zuzurechnen 


einstellung aufgetragen. Die Impulse, die mit dem Szintillationsspektro- 
meter registriert wurden, erreichten bei Rb J(T1)-Kristallen nur etwa?/, der 
Hohe die mit NaJ(T1)-Kristallen beobachtet wurde. Das entsprechend 
schlechte Signal-Rauschverhaltnis des Photomultipliers lieB deshalb bei 
Verwendung von Rb J(T1)-Kristallen nur Messungen bis zu einer Elektro- 
nenenergie von 18 keV zu. Die Extrapolation auf die integrale Zahlrate fiir 


8 Rose, M.E., C.L. Perry and N.M. DismMuKE: ORNL 1459 (1953). 
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die Elektronenenergie Null, von diesem Wert aus, erschien unbefriedigend, 
zumal das differentielle 6-Spektrum bei niedrigen Elektronenenergien 


NaJ(TL]+RbJ- Arvstav/e 
oo (sJ(TL}* RbJ- wu RbJ (Tl )-Anstolle 

<x « lems? 

680 Cypran uv. Sitorb.” 

/tac Grecor u Wievensecr” 

Atynw wu. GLENDENIN” 


“Be. 


20 YO 60 60 700 720 7140 160 780 200 220 240 260 keV 
Lnergie 
Fig. 2. Kurieplot des Rb**. Vergleich mit verschiedenen Messungen 
FVwe—1 
G(W)=- | = 


a 


stark ansteigt. Daher wurde folgendes Verfahren benutzt, um ein zu- 
verlassiges Extrapolationsschema zu gewinnen: Die integralen Zahl- 
raten von Na J(Tl)-Kristallen, in deren Gitter Rubidium eingebaut war, 


Formtaktoren (willk. Einheiten/ 


20 40 60 60 100 720 740 760 780 200 220 240 260 \kN 
Energie 


Fig. 3. Experimenteller Formfaktor ftir Rb‘? 


konnten bis zu Diskriminatoreinstellungen, die einer Elektronenenergie 
von 3 keV entsprachen, gemessen werden. Dieses integrale Spektrum, 
das ebenfalls in Fig. 4 aufgetragen ist, laBt sich gut bis zur Elektronen- 
energie Null extrapolieren. Vergleicht man die beiden in Fig. 4 darge- 
stellten Integralspektren, so findet man eine geringfiigige, systematische 
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Abweichung, die durch die unterschiedliche Energieauflésung von 
NaJ(Tl)- und RbJ(Tl)-Kristall hervorgerufen wird. Der Quotient der 
beiden integralen Zahlraten, der ein MaB fiir diese Abweichung darstellt, 
ist in einem Ausschnitt der Fig. 4 in Abhangigkeit von der Elektronen- 
energie aufgetragen. Es ergab sich ein linearer Zusammenhang mit der 


Tabelle. Bisher gemessene Halbwertszeiten von Rb8? 


Autor orate Methode 
STRASSMANN, F., u. E. WALLING2 . | 6,3 Geologisch durch U-Pb-Vergleich 
EKLUND, S. b Lge, 5,8 +1,0 |Zahlrohr 
HAXEL, GC. Ge HourERMANNS u. 
M. KEMMERICHC . | 508 Geet oer, a ens Shoes WAvelbdotete 
_ KEMMERICH, M.4 . 6,0 +0,6 |Zahlrohr 
ULRIVAN 351.35 L). Dixon. u. H. Ww. 
Witson4 Cmesee 7 ae sees | O45 0,3 |Eochdruck-Zahlrohr 
Lewis, G.M.5. . ere ee ol 90 --0.5° | tb y-Kristall 
MacGrecor, M. ra, u. M.L. Wrs- 
DENBECK® .. . 6,23 +0,3 |Zahlrohr 
GEESE-BOHNISCH, J., u. E. Wiverent 4,3 +0,4 |Zahlrohr 
AxupricH, L.T., é. W. WETHERILL, 
G.R. Tirton u. G.L. Davis& . . | 5,0 +0,2 |Geologisch durch U-Pb-Vergleich 
Ey aa oe a 4,9 +0,2 |Zahlrohr 
PEGLYNN, Te Pu LE. Gianpenin® 4,70 +0,05 |Rb in fliissigem Szintillator 
Ravscu, W., u. W. Scumipti. . . | 4,72+0,08 |Zahlrohr 
Diese Arbeit Seis ss state oe 1 5,625-0)47 (Rb J und Na Ji: Rbij-Kastall 
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Elektronenenergie, der bis zur Energie Null extrapoliert werden konnte. 
Mit diesen Quotienten konnten die mit NaJ(Tl)+RbJ-Knistallen ge- 
messenen Ergebnisse zur Ermittlung der integralen Zahlrate von Rb J(T1)- 
Kristallen bei der Energie Null benutzt werden: 


740 £10 cps pro g natiirliches Rubidium. 


Nimmt man an, daB der Anteil des Rb§’ am natiirlichen Isotopengemisch 
des Rubidiums 27,85 %1 betragt, so erhalt man fiir Rb*’ eine Halbweits- 


zeit von (5,82 +0,1) x10! Jahren. 
Z. Physik. Bd. 161 
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Diskussion 
In Fig. 2 wird der mit Na J(Tl) +Rb J-Kristallen gemessene Kurie- 
plot mit den Ergebnissen anderer Autoren sowie den mit Cs J(T1) +RbJ- 
und RbJ(T!)-Kristallen ermittelten Daten verglichen. Da sich die 
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Fig. 4. Zur Bestimmung der spezifischen Aktivitat 
eines RbJ(T1)-Kristalls. Um die integralen Zahlraten 
des Rb J(T1)-Kristalls (Punkte) auf die Zahlrate fiir die 
Elektronenenergie Null zu extrapolieren, wurden die 
integralen Zahlraten eines NaJ(Tl) + RbJ-Kristalls 
(Kreise) bis zu einer Elektronenenergie von 3 keV ge- 
messen. Der Quotient NaJ/RbJ, der die unterschied- 
liche Form der integralen Spektren beriicksichtigt, ist 
im Ausschnitt dieser Figur aufgetragen, Es ergibt sich 
ein linearer Zusammenhang mit der Energie, mit dem 
die NaJ(Tl)+RbJ-Werte auf RbJ(Tl) tibertragen 
werden konnten (Kreuze) 


Energieauflésungen von CsJ(TI) 
+RbJ- und RbJ(Tl)-Kristallen 
nur wenig voneinander unter- 
scheiden, weichen auch die mit 
diesen Kristallen gemessenen 
f-Spektren kaum voneinander ab. 
Lewis® hat das 6-Spektrum des 
Rb*? mit einem Rb J(T1)-Kristall 
von 4x 4x 2,5 mm gemessen, des- 
sen Energieauflésung der von uns 
mit Rb J(Tl)-Knistallen erreichten 
entsprach; trotzdem weichen die 
beiden Spektren voneinander ab. 
Die Dimensionen des von LEWIs 
benutzten Rb J(Tl)-Kristalls wa- 
ren jedoch nicht mehr groB 
gegen die maximale Reichweite 
der Elektronen im_hochenerge- 
tischen Teil des Rb*’-Spektrums. 
Deshalb erhielt er in diesem Teil 
eine kleinere, im niederenerge- 
tischen Spektralbereich dagegen 
eine gréBere Zahlrate als wir 
mit unseren Rb J(T1)-Kristallen 
(15,5 44935 'S mmy dA XK 1 
6mm). Da der Anteil hochener- 
getischer Elektronenim Spektrum 
des Rb* vergleichsweise gering 
ist, st6rten die entweichenden 
Elektronen bei LEwIs nur soweit, 
daB sie gerade den Einflu8 der 
schlechteren Auflésung kompen- 
sierten. LEwis erhielt wahrschein- 


lich deshalb eine Energieverteilung, die beinahe mit der von uns mit 
Na J(Tl) + Rb J-Kristallen gemessenen iibereinstimmt. FLYNN und GLEN- 
DENIN‘ haben das 6-Spektrum des Rb*? mit einer Anordnung gemessen, bei 
der das Rubidium in einem fliissigen Szintillator verlag. Obwohl diese 
Autoren auf die Energieauflésung korrigiert haben, stimmt der Verlauf des 
von ihnen angegebenen Kurieplots mit unserem iiberein, den wir aus den 
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unkorrigierten Messungen mit den relativ schlecht auflésenden Cs J(T1) + 
RbJ- bzw. Rb J-Kristallen ermittelten. Die von MacGrEGor und Wir- 
DENBECK® mit einem magnetischen Linsenspektrometer gemessene 
Energieverteilung wird offensichtlich am niederenergetischen Ende ver- 
falscht. CURRAN u. Mitarb.‘ liegen mit ihren Werten, die sie mit einem 
Proportionalzahler gemessen haben, in der Mitte des Spektrums unter, 
am niederenergetischen Ende dagegen deutlich iiber den von uns mit 
_NaJ(Tl)-+RbJ-Kristallen gemessenen Werten. 

Die von GREULING® angegebenen Formeln fiir Formfaktoren von 
n-fach verbotenen Ubergangen kénnen nicht eindeutig mit dem Verlauf 
des in Fig. 3 angegebenen experimentellen Formfaktors verglichen wer- 
den. Die Zahl der veranderlichen Parameter wird auch durch die An- 
nahme, daB nur V- und A-Kopplungen beteiligt sind!" nicht gentigend 
eingeschrankt. Es lohnt sich deshalb kaum, lediglich aus der Kenntnis 
des B-Spektrums Aussagen iiber die relative Beteiligung der Matrix- 
elemente an diesem Ubergang zu machen. 

Die bisher publizierten Halbwertszeiten von Rb* sind in der Tabelle 
zusammengestellt. Die von uns ermittelte Halbwertszeit stimmt inner- 
halb der Fehlergrenzen mit dem von LEwIs® angegebenen Wert iiberein, 

der mit einem Rb J(Tl)-Kristall gemessen wurde. Die Ergebnisse einiger 
neuerer Arbeiten, die hauptsachlich mit Zahlrohren ausgefiihrt wurden, 
liegen dagegen systematisch unter unserem Wert. 


Herrn Professor Dr. Otro Haxer danken wir fiir das dieser Arbeit entgegen- 
gebrachte Interesse und fiir anregende Diskussionen. Das Bundesministerium ftir 
Atomkernenergie hat diese Arbeit durch finanzielle Beihilfen und durch Bereit- 

_stellung apparativer Mittel in dankenswerter Weise unterstiitzt. 


9 GREULING, E.: Phys. Rev. 60, 308 (1941). 
10 FEYNMANN, R.P., and M. Gert-Manw: Phys. Rev. 109, 193 (1958). 
11 Go_LDHABER, M., L. Gropzins and A.W. Sunyar: Phys. Rev. 109, 1015 


(1958). 


Zeitschrift fiir Physik 161, 20—25 (1961) 


From the University of Madras, Physics Department, Madras/India 


Photon-electron correlations 
in double Compton scattering 


By 
T. K. RapHaA*® and R. THUNGA 


(Received August 8, 1960) 


The exact matrix element for the production of two circularly polarised photons 
in a double Compton scattering when the initial photon is also circularly polarised 
is calculated. The differential cross-sections for the various photon-electron pola- 
risation correlations are obtained for high energy photons (i.e.) taking only near 
forward emission of photons. It is found that irrespective of the spin of the initial 
electron, the cross-section for either right or left circular polarisation of all three 
photons is zero under this approximation. 


Introduction 


Recently considerably interest has been evinced in the theoretical 
aspect of double Compton scattering since it seems possible to get ac- 
curate experimental verification of this phenomenon. We here present 
systematic calculations for the differential cross-section when two cir- 
cularly polarised photons of given energy are produced in the collision 
between a polarised electron at rest and a circularly polarised photon. 
It is well known that the cross-section for double scattering increases 
with energy (unlike in the case of single scattering) and also that there 
is a marked preference for small angle scattering at higher energies. The 
exact expression for the matrix element taking the photons to be cir- 
cularly polarised can be calculated using the familiar Feynman methods. 
For a particular direction of polarisation of the initial electron, there 
are eight possible combinations of photon polarisations (i.e. four + com- 
plex conjugate) so that when the final spin states of the electron are 
summed over, we have sixteen matrix elements on the whole. Taking 
the special case when the photons are emitted in the near-forward direc- 
tion, it is found that due to the property of the y matrices, four of the 
above matrix elements vanish. It should be pointed out that this is 
not a consequence of interference between the six possible Feynman 
diagrams since the matrix elements for each of them vanishes independ- 
ently. 


* Atomic Energy Commission Junior Research Fellow. 
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Calculation of the matrix element 
Denoting the matrix element for the process by M=4u,Nu, [where 
u, and #, are the spinors for the initial and final electron states of four 


> 


momenta £, = (m, 0) and ~, = (Ey, Po) respectively] we have* 


| Nae i , s | 
2p +a —m Ip, tq—me" 


1 


1 
e. e : | 
2 Po+q2—™m™  py—q,—m a (1) 
4 4 
e e e 
Po-q—m 2 py—q—m 14 
+1<2 


corresponding to the six possible Feynman diagrams. The four momenta 
J, 4, and q, refer to the incident and two outgoing photons with polari- 
sation vectors @, @, and @, respectively. Making use of the relations 


Pwy=muy,; g=0 and ab=—ba+2a-d etc. 
N can be conveniently written as 
eee | 1 eee sean 


4 (bo Ah Pi 2 
4 Gen € &y Gy gq e2eed | , 
| . P2* Q2 Ah Pid ; 
| 1 | 1&1 & e242 2 &y €2 OF 
ea | Pr* 2 Pid # 
2€2.qe | 4-9 142) 4 279 e | & 4 4) 
Pr Po" Qs Po G Pid Po th P2° Qe 
269,28, [2° , 82°F) , 209202 /[%1°% , = 
Ph ae | oak Pi°d2 P24 eae 
en Mi My | Fe ‘41 Fea fats | =| 4 i (2) 
Py hh P24 P22 Pr° do P24 Po Nh 


By OG q-e), Feel 
lL 4e | 4e 4e 
. | al ; 2| Peal Po 
3 
= (4) {Ay ane ep ey 4 + 401 © C1 2 Ia + Ag dene — 


— Ay qy en eye + 454 1 & 2 Wa — 46 2 01 C2 t 47 Onde + 
+ Age, qe + Age gy &y + Ayn € 2 Cg + 411 2 NO TF 
+ Aye €y Jo Cg + Ay3 Cy + Ara C2 4 A,; e} 

here A = : etc. 

e : (Pr) (P2° 9)» ? 


* Throughout this paper, we follow the usual Feynman notation and set c= 1, 
— > . -* 
i = 1 and if p and q represent two four vectors (p, E) and (@, ) then p is detined as 


> > 
D=Pp¥yg=— EV —P-V 


pq=Ew—Pp'o. 


and the scalar product 
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Taking the frame of reference in which the initial electron is at rest 
and the incident photon moves along the +2 direction, the azimuth 
angles for the two outgoing photons are (#,, ¢,=0) and (#, g2). From 
the conservation laws we have 


P2 =Py+U-UN- QW: (3) 
where 
Py Ly 
ples mee (4) 
Q = 1(¥%:— yzSin 0, — y, cos H) , 


Yo = 2 (VY, — 7x SiN Dy COS P2 — Py Sin Jy sin Py — y, COS Dy) , 
which yields the relation 


m(w — @, — @,) =wa,(1 — cos ¥) + @@2(1 — cos By) — (5) 


— @,@ (1 — sin #, sin #, cos Pz — cos H, cos Hy) . 


When the photons are taken to be circularly polarised, we have for right 
circular polarization 


home OS aes 
e= 2 [ye tty] = ex, 


1 ee 
e; = ly CORT a psi eh hy = eins 


é, = "A [y,(cos # cos MP, — t Sin Py) + 
+ ty, (COS Py — 4 COS Fy SiN Pa) — y, Sin Py] = eg, . 


while the complex conjugate expressions refer to left circular polariza- 
tion ¢_, é¢,_ and é,_ respectively. 


Substituting the above values for e, q, q, etc. we have (for a parti- 
cular combination of polarisation say ¢, ¢,, é:_) the following terms 


WW, 


A 
sia \2 


{(t)y YsV2 + Vx) [Sin Asin B, (cos A sin py — 7 COS Pg) et 2] + 
+ (Y2V2Vt + try) [1 — cos.) B + A sin B, ef 2] + 

+ (tye Vy Vt + V2) [A (1 — cos ®,) + Bsin &, e 2] + 

+ (¢V2 Vy Vs + Y2) [A(4 — cos 8,) — Bsin B, ct %]}. 

where A = sin #, (cos #, — 1) — ef M2 sin B (1 + cos M,) 


and B= (1 + cos®&) (1 + cos #,) ety + sin #, sin D,, 
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Ay 72 {(— iyy yey + x) [— B(1 + cos) — A sin 8,)+ 

+ (YxV¥2Ve— ty) [B(1 + cos 8) — A sin &] + 

+ (— iV Vy ¥¢ + Y2) [—A(1 + cosd,) + Bsin d,] + 
+ (= 17% Py Ye + Yt) [A(1 + cos) + Bsin d}}, 
where A = sin #, (cos #, — 1) — (1 + cos B,) sin d, ci v2, 


B = (cos #, — 1) (1 — cos @,) e-i%2 — sin #, sin #, , 


OW, 


A, — {2(1— cos &) (1+ cos By) ef (— yy + ipy— ivy yet + Veer) + 
2/2 


+ sin ®, (4 + cos #,) e192 (yy—y, + 1V "Vy Ve = 1x Vy V4)}> 


Ap L(y + iy + Yara + iy 727) [BI — cos) — A sin) + 
2/2 
t+ (Yet + 12 Vy Vt — tx Vy Y2) [— A(1 + cos 8,) — Bsin 9,]}, 
where A = (cos #, — 1) sind, — sin, (1 + cos B,) et 2, 
B = —sin#@ sin 8, — (cos 8, — 1) (cos #, — 1) et fz, 


As {2sin 8, sin 8, (— yy — ivy + ivy ye vet YeVer) + 
2 


ep 


a 


+ 2sin 8, (1 + cos B,) et Ps (yy — yz — tye Vy Vet ivevy yy}, 


SS fog LYyt+ Veet tivy ye ys) [B (1— cos.) —A sin &, e—t92]4 


+ (Yt — Ye— 1 2 Vy Vt + 12 Vy V2) [A (4 + cos B,) —Bsin B, 4 ¥2)}, 
A =sin #,(1—cos%) + sin dB, (1 + cos @,) et %, 


B= (1+ cos@,) (1 + cos @,) 72 + sind, sin B,, 


where 


a < (sin 8, (—y;— ty — Va Pa Vi — Vy Ya Vt) + 

+ (1+ cosy) et 2 (yy — z+ IV 2 Vy Ve — 1x Vy V4} 
Ag > {sin (— 72 — ivy — iy VeVt —VxV2¥t) + 

+ (cos, — 1) (¥p— Yet iV ey V2 — 1% Vy Vs} 
Ay = {sin B (y_ + ivy + Ve Vee + t¥y Vet) + 

+ (cos B®, — 1) (ve + Ye + 17 e Vy V2 t+ 1V2 Vy V)}> 
Cie {sin B,(— yy — ty + Ve Vy Vt + Vy Vet) + 

+ (cos By + 1) ef 2 (yy — Ye — 1Y Vy V2 + 1x Py Ve)}> 


Ayy— {(_ + ivy Yz1) (— isin 8, cos B, sin Y, — sin B, cos y, — sin O,) + 


9 |§ 


{( 
+ (ye Vevetiyy) (sin B, cos 8, cos p, +i sind sin p, —sin B, cos B,) + 
a 


(7x Vy Yt + Y2) (— cos B, cosy, — 7 sing, — 
, — icos#, cos #, sin p, — cos B®, Cos Py) + 


+ (i¥g Vy Vz + 4) (cos 8, cos B, cos Py + 7 cos B, Sin Y, j 
+icos@, sing, + cosp, + sin®, sin d,)}, 
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Ai {(v_ — iVy V2) (— sin B, — i sin 8, cos #, sin P, — sin B, cos Py) + 


+ (Yx¥2¥1—17y) (cos 8, sin 8, —sin 8, cos B, cos P,—7 sin &, sin Py) + 


+ (-= 1% Vy Vi + Ve) (= cos B, Cos PY, — 1SiN P, — 
—icos %, cos # sin p, — cos#, cos By) + 


+ (—tye Vy V2 + V2) (2 Sin Vp cos #, + cosp, + icos#, sing, + 
+ cos @, cos #, cos ~, + sin #, sin#,)}, 


A,3— = [y, cos 8, — y, sin B, + iy,], 


—— [yz (cos 9, cos py + isin py) —iyy (cos p,+ i cos #, sin Py) —y,sind,], 


ee é 
Sa [Ye + iVy] > 


(4 x)? og 


where (the sum of the above 15 terms) constitutes N. 


This expression is exact. Similar expression for N for other combina- 
tion may be calculated. The differential cross-section is given by 


do = 2x X |u#,N |? x density of states (D)/normalization factors (7), 


where D is the density of states, for the three particle final state and 


D 1 E, 03 0j{ do, dQw, dQ, (2E, 2E, 2@ 2, 203) + : 
n  (22)§ m+a(1—cos®,) — a, (1 — cost, cos #, — sin B, sind, cos py) © 


(8) 


To evaluate the cross-section, we shall assume that the two photons are 
preduced in the near forward direction? [i.e. #, and #, are small so that 
O (82) may be neglected]. From energy conservation (5) it follows that 
® —@,— @,= E,—m ~{y. Similarly from momentum conservation, it 
is seen that | po ~#,, and p,~0j 2 and p, ,~, » i.e. since the momen- 
tum transfer is very small, it is a “grazing collision”’ and the recoil 
electron moves nearly at right angles to the incident photon direction. 

The values for >) |i#,N,|? for various polarisation combinations are 
listed below. ee 

It is interesting to note that the cross-sections for e, e, é., and 
e_ €_ €g. are found to be zero under this approximation irrespective of 
the spin of the electron. 


We would like to express our gratitude to Mr. N.R. RANGANATHAN for having 
suggested the problem and Professor ALLADI RAMAKRISHNAN for his guidance 
throughout. One of us (T. K. R.) is indebted to the Atomic Energy Commission, 
Government of India, for the award of a Junior Research Fellowship and the other 
(R. T.) to the University of Madras for facilities afforded for research work. 


1 Manv1, F., and T.H.R. SkyRME: Proc. Roy. Soc. Lond. 215, 497 (1952). 
However note that we cannot set @ — @, —@, = 0 (as has been stated in the above 
paper) since this would imply that EF, —m=o0 (from energy conservation). 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Brno 


Zu den Formeln fiir die Lichtreflexion 
und Durchlassigkeit 
bei einer diinnen Metallschicht 


Von 
ANTONIN VASiCEK 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 9. Mai 1960) 


In der Fachliteratur iiber diinne Metallschichten werden fiir die Lichtreflexion und 
Durchlassigkeit laufend die Murmannschen Formeln verwendet. Der Verfasser 
behandelt die Frage dieser Formeln von einem neuen Gesichtspunkt aus und zwar 
auf Grund der allgemeinen Formeln hinsichtlich der Reflexion und Durchlassigkeit 
des Lichtes bei einer diinnen Schicht sowie auf Grund der Reversibilitatsprinzipien. 
Aus dieser Behandlung der Frage ergeben sich neue Formeln fiir die Lichtreflexion 
und Durchlassigkeit einer Metallschicht. Alle diese Formeln, einschlieBlich der For- 
meln, die unter der Voraussetzung der einfachen Reflexion in der Metallschicht 
abgeleitet wurden, werden auch vom experimentellen Standpunkt aus gewertet. 


Einleitung 
Im Jahre 1933 hat MURMANN in dieser Zeitschrift fiir die Reflexion 
des Lichtes an einer diinnen Metallschicht und fiir ihre Durchlassigkeit 
folgende Formeln abgeleitet? 


t= tel? SS ee (2) 


Fiir den einfachen Fall, in welchem das Licht aus dem Dielektrikum 
mit der Brechzahl m) an das Metall mit der komplexen Brechzahl 
nm, =n, —1n, hk, senkrecht einfallt, ergeben sich die einzelnen komplexen 
Amplituden, falls m die Brechzahl der Unterlage bedeutet, in folgender 
Form 


nal htOr n,—n i’ 2n 
acy gt ep pe ty G3) 
nm, + Ny Lage 8 
Aah ” n—n iar’ 2n 
Mee we of? NO ete ee ee (4) 
n+ Ny nN -\- Ny 


1 MuRMANN, H.: Z. Physik 80, 161 (1933). 
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Der Phasenwinkel # ist ebenfalls durch eine komplexe Zahl aus- 
gedriickt und kann in folgender Weise geschrieben werden 


22 Qn : 
xe=x—1x' = 2m d, = 2th — i 2m hyd, (5) 


2 ae : 
wo x= = 2,4, den wirklichen Phasenwinkel bedeutet, und der Aus- 


druck x’ = 27 2mhyd, mit der Dampfung der Amplitude zusammen- 
hangt. 

Nach MuRMANN gelten diese Formeln im allgemeinen fiir die kom- 
plexen Brechzahlen ny, n,,. Die Formeln werden gewohnlich fiir eine 
diinne Metallschicht angewendet, wo nur die Brechzahl n, komplex ist. 
MuRMANN hat diese Verallgemeinerung os ap. aamaied nach der vor- 
herigen Ableitung dieser Formeln fiir cee se 
eine diinne dielektrische (absorp- 
tionsfreie) Schicht (z.B. nach For- = 
STERLING) ®. 

Die erwahnten Formeln wurden 
jahrelang ohne irgendwelche Beden- 
ken bei den Berechnungen der opti- 
schen Konstanten diinner Metall- = 
schichten in der optischen Praxis 
benutzt. Poa ReaD 

Im Jahre 1953 hat der Verfasser Fig. 1. Die Orientierung der Amplituden zum 
gegen die Murmannschen Formeln sane 
einige Einwande erhoben %, in welchen einige theoretisch arbeitende Verfas- 
ser eine Verletzung der Maxwellschen Gleichungen zu sehen glauben*~®. 

Inzwischen wurden die allgemeinen Formeln fiir die Lichtreflexion 
und Durchlassigkeit abgeleitet, welche die Orientierung der komplexen 
Amplituden fiir den Strahlengang nach rechts (Index Rk) und fiir den 
Strahlengang nach links (Index L) beriicksichtigen (Fig. 1). Diese all- 
gemeinen Formeln haben folgende Form”® 


1 


, ws , , , , —tx 
TR + Tr (tpt, =a TRY) e 


LN oa eae 
xz 
seve 
tr oe tr e*°R =i 7) —=t 2 ~ (7) 
1—Pr, Tpe 


2 FORSTERLING, K.: Lehrbuch der Optik. Leipzig 1928. 

8 VasicéEeK, A.: Czech. J. Phys. 3, 126 (1953). 

4 VaStéeK, A.: Czech. J. Phys. 5, 103 (1955). 

SUKNITIDEZ,. Czechs |. Phys.8.4133 (1958). 

6 Karp, P.: Izv. Akad. Nauk Est. SSR. 7, 283 (1958). 

? VasttEex, A.: Czech. J. Phys. 7, 417 (1957). 

8 VaS{cEeK, A.: Optics of Thin Films, p. 90, Amsterdam 1960. 
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Sie finden Anwendung z.B. bei der Ableitung der Formeln fir di- 
elektrische Schichtsysteme, wo es gleichgiiltig ist, ob man eine einfache 
Grenze oder eine hypothetische Grenze, die eime Anzahl diinner 
dielektrischer Schichten ersetzen kann, einfiihrt. Die allgemeinen 
Formeln (6) und (7) stellen uns vor das Problem der Berechnung der 
komplexen Amplituden rj, und ¢,, die fiir den Fall einer einfachen 
Grenze zwischen zwei dielektrischen Medien mit Hilfe der Fresnelschen 
Formeln durchgefiihrt werden kann, jedoch fiir den Fall der hypotheti- 
schen Grenze nicht durchfiihrbar ist. Im letzteren Falle kann diese 
Berechnung nach Knitt_® durchgefiihrt werden, wenn man das Stokes- 
sche (energetische) Prinzip der Reversibilitat zum Ausgangspunkt macht. 

Es hat sich aber gezeigt, daB die Anwendung des Reversibilitats- 
prinzipes nur fiir reelle Amplituden eine eindeutige Lésung ergibt??. 
Dagegen wird diese Losung zweideutig, wenn man komplexe Ampli- 
tuden hat, da bei der Reversion entweder die komplexen Amplituden 
selbst, oder die komplex konjugierten Amplituden genommen werden 
kénnen, was besonders fiir die Ableitung der Formeln fiir eine diinne 
Metallschicht entscheidend ist. 

Auch in dieser Zeitschrift wurden unlangst einige meiner Ausfiih- 
rungen mifSverstandlich gedeutet™. Deshalb méchte ich zu dieser 
Frage kurz Stellung nehmen. Eine ausfiihrlichere Behandlung dieser 
Probleme ist in meinem gerade erschienenen Buche ,,Optics of Thin 
Films‘? enthalten. 

Die neuen Formeln, die der Verfasser fiir die Reflexion und Durch- 
lassigkeit bei einer diinnen Metallschicht auf Grund der allgemeineren 
Formeln (6) und (7) erhalten hat, werden auf folgende Weise abgeleitet : 

4. Die komplexen Amplituden rp und tz werden aus den Fresnelschen 
Formeln berechnet 

, n,—n ’ 2n , 
MICA Guacak Lt akin 6") 

2. Die Berechnung der komplexen Amplituden 7; und €; fiir die ent- 

gegengesetzte Richtung erfolgt auf Grund der Reversibilitatsprinzipien. 


3. Die komplexen Amplituden rx und t% werden im allgemeinen durch 
die Bedingung bestimmt, daB fiir den Grenzfall einer gegen Null stre- 
benden Dicke der Metallschicht d,—>0, sich dieselbe Reflexion bzw. 
Durchlassigkeit ergibt wie fiir eine reine Oberflache der Unterlage 
(d.h. ohne aufgetragene Metallschicht). Diese Berechnungen sind fiir 
jeden einzelnen Fall in meinem erwahnten Buche durchgefithrt. 
® Knitty, Z.: Czech. J. Phys. 7, 427 (1957). 

10 JENKINS, F.A., and H.E. Wuitre: Fundamentals of Optics, p. 199. 1950. 
1 Scuwink, Cu., u. H. PesLAND: Z. Physik 158, 12 (1960). 


2 VasicEK, A.: Optics of Thin Films. North-Holland Publishing Company, 
Amsterdam 1960. 
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Die Prinzipien der Reversibilitat 
Bei Verwendung der komplexen Amplituden in der Optik diinner 
Schichten werden grundsatzlich zwei Prinzipien der Reversibilitat an- 
gewandt, die wir als das Vlasovsche und Stokessche Prinzip bezeichnen. 


Fig. 2. Zum Vlasovschen Amplitudenprinzip der Reversibilitat 


Bei dem Vlasovschen Prinzip der Reversibilitat wird mit den eigentlichen 
komplexen Amplituden gerechnet. Bei dem Stokesschen Prinzip nimmt 


Fig. 3. Zum Stokesschen (energetischen) Prinzip der Reversibilitat 


man dagegen bei der Reversion die komplex konjugierten Amplituden. 
Der Unterschied zwischen den beiden Prinzipien der Reversibilitat ist 


aus der Fig. 2 und 3 ersichtlich. 


a) Das Vlasovsche Amplitudenprinzip der Reversibilitat. In einer 
bisher nicht veréffentlichten Abhandlung zeigt DuNaJskY, daB bei der 
Reversion nach VLasov folgende Beziehungen fiir die Vektoren des elektro- 
magnetischen Feldes gelten’* 


1 EES dp H>— oder E-—E, H—-H. 


13 Vrasov, A.A.: Makroskopische Elektrodynamik [Russisch], S. 40, Moskau 
1955. 
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In den beiden Fallen bekommt man nach Fig. 2 
tpt, tre =1, (8) 
r= —TPR. (9) 


Die letzten zwei Beziehungen kénnen als zwei Gleichungen fiir die 
unbekannten komplexen Amplituden rj, und #; angesehen werden. 

Aus dem Vlasovschen Prinzip ergibt sich fiir die komplexen Ampli- 
tuden in der Richtung L 


, t Ng — Ny 
rt, =—Tfrp = 10 
Ec R No fia n, 5) ( ) 
i 7 
, R 2n, 
t, = t — ep . (11) 
PR Ny + 1, 


Wenn wir die Beziehungen (8) und (9) fiir die komplexen Am- 
plituden r;, und ¢, in die allgemeinen Formeln (6) und (7) einsetzen, 
und den Index R weglassen, bekommen wir die Murmannschen Formeln 
in der Form (1) und (2). 


b) Das Stokessche (energetische) Prinzip der Reversibilitat. Das Sto- 
kessche Prinzip der Reversibilitat enthalt implizit das Gesetz der Erhal- 
tung der Energie fiir den Durchgang des Lichtes durch die einfache Grenze 
zwischen zwei dielektrischen Medien oder durch eine hypothetische 
Grenze, die ein System diinner dielektrischer Schichten ersetzt. Bei 
der Anwendung dieses Prinzipes auf die einfache Grenze Dielektrikum— 
Metall muB zuerst gepriift werden, ob das Gesetz der Erhaltung der 
Energie auf beiden Seiten dieser Grenze erfiillt ist. Die entsprechende 
Energiebilanz wird in der Optik durch den Satz ausgedriickt, daB die 
Intensitat des einfallenden Lichtes der Summe der Intensitaten des 
reflektierten und des gebrochenen Lichtes gleich ist. Dieser Satz gilt 
in dem Falle, wenn das Licht in der Richtung & geht (d.h. in der Rich- 
tung vom Dielektrikum zum Metall). 

Unter der Voraussetzung, daB die Intensitat des einfallenden Lichtes 
gleich 1 gesetzt wird, bekommen wir 


| (an ae (12) 
Die Intensitait des reflektierten Lichtes ist 


Ty, = tama)? + nb E 
Xv 


(ny + mp)? + nek (13) 
und die des gebrochenen Lichtes 


t 4 ny 


Rk (my + mq)? + n2 Re * (14) 
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Die Summe der beiden Intensitaten ist tatsdchlich gleich 1 und das 
Gesetz der Erhaltung der Energie in der Form (12) ist erfiillt. 

Bei den Untersuchungen in der entgegengesetzten Richtung L (das 
ist vom Metall zum Dielektrikum) sind diese Verhialtnisse wesentlich 
komplizierter, da in diesem Falle auch die Interferenzintensitat I in die 
der interferenzahnlichen Wechselwirkung der einfallenden und reflek- 
tierten Intensitat entspricht, in Betracht gezogen werden muB'4-16, 


Das Gesetz der Erhaltung der Energie hat dann die allgemeinere 
Form 


+l, +172 =1. (15) 
Diese Intensitaten sind durch die folgenden Formeln bestimmt: 
r _ (My — 4)? + ERY 
TE GigE my)P EAE ie 
¢ _  A(ni+nfki)  m% 
L (% + 7)? + 2k? n, ’ (1 7) 
yin males 4n2k? Ng (18) 


(% +74)? + n2ki n, ~ 
Wenn wir nach DunajskY¥ die Interferenzintensitat [® mit der 
gebrochenen Intensitat J} in ein Glied vereinigen, dann bekommen wir 
die sog. Intensitat des nicht reflektierten Lichtes J?" in der Form 


Re 4 nN 
bt (1% + my)? + nz RE (19) 


Fiir die Lichtausbreitung in der Richtung 2 kann dann das Gesetz 
der Erhaltung der Energie in der folgenden Form geschrieben werden 
RH (20) 
Somit ist auch fiir die Grenze Metall—Dielektrikum das Gesetz der Er- 
haltung der Energie in beiden Richtungen erfiillt. 
Die entsprechende komplexe Amplitude, aus der die Intensitat des 
nicht reflektierten Lichtes berechnet werden kann, ist 
a 2 2, 
A ie eats (21) 
Die Feststellung, daB an der Grenze Metall—Dielektrikum das Gesetz 


der Erhaltung der Energie erfiillt ist, berechtigt uns zur Anwendung des 
Stokesschen Prinzips der Reversibilitat auch auf diese Grenze*. Bei 


* Knitty [Czech. J. Phys. 9, 133 (1959)] behauptet, da® an der Grenze Metall — 
Dielektrikum das Stokessche Prinzip nicht erfiillt ist. Diese Behauptung bezieht 
sich nur auf die komplexen Amplituden des reflektierten und gebrochenen Lichtes. 

14 Born, M., u. R. LapENBuRG: Phys. Z. 12, 198 (1911). 

15 SatzBERG, B.: Amer. J. Phys. 16, 444 (1948). 

16 Situ, F.D.: J. Opt. Soc. Amer. 42, 291A (1952). 
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der Anwendung dieses Prinzipes ersetzen wir die betreffenden komplexen 
Amplituden bei dem entgegengesetzten Strahlengange des Lichtes durch 
die komplex konjugierten Amplituden. Bei der Stokesschen Reversion 
gilt fiir die Vektoren des elektromagnetischen Feldes 


E—-E*, H-H*. 


Dabei ist es vollkommen gleichgiiltig, ob es sich um eine einfache Grenze 
(z.B. Dielektrikum — Metall) oder um eine hypothetische Grenze, die ein 
System diinner dielektrischer Schichten ersetzt, handelt. Nach Fig. 2 
ergeben sich aus dem Stokesschen (energetischen) Prinzip der Rever- 
sibilitat folgende Beziehungen: 


Tote ist, =O oder rp tpi r, =, (22) 
tt Atte =A oder tot treet. (23) 


Die letztere Formel kann man fiir die Absolutwerte als das Gesetz der 
Erhaltung der Energie schreiben: 


tet, tre =tig tre =1. (23’) 
Aus den Formeln (22) und (23) ergibt sich 


tei rete =eeee =. (24) 
tr 
Die Formeln (22) und (23) stellen zwei Beziehungen dar, aus denen die 
komplexen Amplituden r; und t; als die Unbekannten berechnet werden 
k6éunen, und zwar in der folgenden Form: 


t; : 

ios Ca as 12 84 

Tse Thee Fee 2 (25) 
R 

i—yr? 


ean Ls 
te 


(26) 
Wenn man z.B. die komplexe Amplitude ¢; aus der letzteren Formel 
berechnet, erhalt man dieselben Ergebnisse, wie in der Formel (21). 

Der Verfasser stellt die Frage, ob die Amplituden, die bei der Ablei- 
tung der Formeln fiir das reflektierte und durchgelassene (das ist im 
allgemeinen nicht reflektierte) Licht bei einer diinnen Schicht angewendet 
werden, als die Fresnelschen oder energetischen Amplituden zu betrach- 
ten sind. In der letzten Zeit vertritt der Verfasser die Meinung, diesel- 
ben sollen energetisch betrachtet werden. Diese Unterscheidung der 
Amplituden bezieht sich nur auf die Amplituden des gebrochenen Lich- 
tes, wo folgende Beziehungen gelten: 


2 9 el 
lenerg. = {— yr oder Bote: —= yA— y2 e? a 
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Fir diese SchluBfolgerung spricht auch die Forsterlingsche Ableitung 
der Formeln fiir das reflektierte und gebrochene Licht bei einer diinnen 
Schicht aus den Grenzbedingungen, die nur fiir die reellen Amplituden 
(7’, t') méglich ist und immer zur einfachen Formel fiir die Lichtreflexion 
an einer diinnen Schicht fithrt. Fiir diese reellen Amplituden (7, t’) 
geben beide Auffassungen dieselben Formeln. Wenn aber diese Ampli- 
tuden (7”, t’) im allgemeinen komplex sind, dann versagt die Forsterling- 
sche Ableitung und ist es notwendig, fiir diese komplexen Amplituden das 
Stokessche (energetische) Prinzip anzuwenden 


tet* + rpg Stet, tre tite tre =. (23’) 


Dieses Stokessche Prinzip garantiert beiderseits der betreffenden Grenze 
das Gesetz der Erhaltung der Energie. Dieser SchluB gilt nicht nur fiir 
die hypothetische Grenze, die ein System der diinnen durchsichtigen 
Schichten ersetzt, aber gilt auch fiir die Grenze Metall—Dielektrikum bei 
der Ableitung der Formeln fiir das reflektierte und durchgelassene Licht 
durch eine diinne Metallschicht. In diesem Falle mu8 man die Intensitat 
des nicht reflektierten Lichtes als die Summe der gebrochenen Intensitat 
und der Interferenzintensitat in Betracht ziehen. Dann hat auch die 
komplexe Amplitude des nicht reflektierten Lichtes #2" eine bestimmte 
physikalische Bedeutung. Die Frage der Anwendung der Fresnelschen 
oder der energetischen Amplituden spielt eine wichtige Rolle nur fiir 
die Bestimmung der betreffenden Phasen 6;, 0;, wobei die Absolut- 
werte dieser Amplituden 7; und ¢, dadurch nicht beeinfluBt werden. 

Wenn man die Ergebnisse fiir den Ausdruck tpt; —rpgr, und fiir 
die komplexe Amplitude r;, nach den Formeln (24) und (25) in die all- 
gemeinen Formeln (6) und (7) einsetzt, bekommt man (ohne den Index R) 
die folgenden Formeln fiir die Reflexion und fiir die Durchlassigkeit 
des Lichtes bei einer diinnen Metallschicht 


i20" —4 i 6’ 46” iw 
ié Wael er én reg gee +: fit le, P (27) 
g ae , 717 120' —1t2 a 7.—40 217 40" —tae ? 
{iss attr e e 4+ Ve VE Coe 48 
. & . & 
ar PVO grt VO oe 
2 tte % tics ibe. we: (28 
v Fa = W. 
t re te i - 1 120° —iae VOM VOU ae, ) 
4+97r*r’e e 4+7e t, ewe e 


wo die Phase 6” der komplexen Amplitude r’’ =7’’ e'®’ und die Phase 26’ 
in eine Phase 6’’=06’’ +20’ vereinigt sind. 

Aus diesen Ergebnissen geht hervor, da nur im Falle der Grenze der 
zwei dielektrischen Medien, in dem diese Amplituden reell sind, die 
beiden Prinzipien in ein Prinzip zusammenfallen, wobel 


t= —Tr, (29) 
tet, —Per, =tat, tre =trig tre = 1. (30) 


Ww 
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Im allgemeinen Falle, wenn es sich um die komplexen Amplituden 
r, und r; handelt, bekommt man aus den beiden Prinzipien fiir die 
Absolutwerte dieselbe Beziehung 7p =7;. 


Die einfache Reflexion des Lichtes in einer diinnen Metallschicht 


Wenn wir die neu abgeleiteten Formeln (27) und (28) in der Form 
einer unendlichen geometrischen Reihe schreiben und nur zwei Glieder 
aus der Reihe fiir die Lichtreflexion und ein Glied aus der Reihe fiir die 
Durchlassigkeit nehmen, bekommen wir die Formeln fiir die einfache 
Reflexion des Lichtes in der Metallschicht 


ye%—y , ei +r’ ¢ 1 6” ete (31) 
; r. oMe pa tess 
TAMA SE hil Fee (32) 


Dieselben Formeln kann man auch aus den Murmannschen Formeln (1) 
und (2) ableiten. Diese Formeln sind fiir die Beurteilung, ob die Mur- 
mannschen oder die neu abgeleiteten Formeln den optischen Messungen 
an diinnen Metallschichten entsprechen, von der gré8ten Bedeutung. 


Reflexionsvermégen und Durchlassigkeit 
diinner Metallschichten 


a) Das Reflexionsvermégen @ einer diinnen Metallschicht wird nach 
MuRMANN berechnet, wenn man die Formel (1) mit dem konjugierten 
Ausdruck multipliziert. Die Berechnung gibt das folgende Ergebnis: 


T meer ee, +27 7’ ev cos (x + 0’ 


poe 
——i 2 uz z. 
e 149/272 e—22 4 ay’ 7’ 0-2’ cos(x — 0’ 


Ley (33) 

In ahnlicher Weise berechnet man aus der Forme! (2) den Ausdruck ?. 
Bei der Berechnung der Durchlassigkeit mu8 man im Falle der Fresnel- 
schen Amplituden auch die verschiedenen Brechzahlen fiir das erste und 
dritte Medium in Betracht ziehen. Fiir die Durchlassigkeit einer diinnen 
Metallschicht haben wir dann die Formel 


n {24/72 amet? 4 
Ng My 1+ 9/2972 e284 ay’ 7’? e—® cos (x — 0 =i"). ; G ) 

b) Die Berechnung des Reflexionsvermégens g und der Durchlassig- 
keit 7 nach den neuen Formeln (27) und (28) fiihrt zu den folgenden 
Ergebnissen : 


Nene y/ 2 sf REL ao A ieee +0 Epo O ies 
SOEs ot U2 4772 e— 
= : : , (36) 


Ng My tty’ 2y/2 eo 2H 4 Dy yo 2! cos (% + 6’ — - 5”) 
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c) SchlieBlich ergeben diese Berechnungen nach den Formeln fiir 
die einfache Reflexion in einer Metallschicht (31) und (32) 


Oe et ee ae COs (tO ay (Bah 
pe SC Pp ar 
t= mat t ce at ae at ce (38) 
Die Amplituden 7’’ und die Phasen 6’ werden gleich bezeichnet, obwohl 
dieselben fiir alle drei Falle verschiedene Werte haben. 


Die experimentelle Wertung der vorherigen Formeln 
fiir die Lichtreflexion an einer diinnen Metallschicht 


Auf Grund der beiden Prinzipien der Reversibilitat wurden zwei 
verschiedene Formeln fiir die Lichtreflexion an einer diinnen Metall- 
schicht abgeleitet. Die Frage ist, welche Formel den optischen Messun- 
gen an diinnen Metallschichten entspricht. Zu dieser Analyse geniigt 
schon die Formel fiir den Grenzfall der Lichtreflexion an einer diinnen 
Metallschicht in Betracht zu ziehen, wenn die Dicke der Metallschicht 
gegen Nullstrebt. Dann ist in den vorherigen Formeln x->0, x’->+0. Das 
Reflexionsvermégen der reinen Unterlage (ohne Metallschicht) wird mit 
R? bezeichnet. 


a) Aus der Murmannschen Formel (33) ergibt sich 


Rig tot Parr cosle 97) (39) 
4+ 7/272 4+ 27’ vy” cos(6’ + 6”) ~ 


Da cos (6’— 6”) % —1 und der Nenner 
D=1+7'27"24 27’ 7" cos (6’ +0") &1 
ist, kann man annahernd schreiben 
R? w& (7 —9'")*. (40) 


b) Aus der neu abgeleiteten Formel (35) berechnet man 


V2 + 7/24 27’ x’ cos (6 — 5’) 


a sates A 
t 4 + 7/27/24 27’7’’ cos (0’ — 0”) (41) 
Indem z.B. fiir Silber praktisch cos(6’— 6”) =—1, kann man sehr 
annahernd schreiben 
R= (7) ’ (42) 
1—9' 7" 


Die letzte Formel beweist, daB nur die neu abgeleitete Forme! den Fall 
der unendlichen Anzahl der Reflexionen in der Metallschicht ausdriickt, 
da 7S Ri74 SR’ ist: 


2 °*k 


wv 
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c) Aus der Formel (37) fiir die einfache Reflexion in der Metallschicht 
ergibt sich (cos (6’ — 6’) © — 1) 


R2 ~ (7 —7')?. (43) 


Ein Vergleich der Falle a) und c) zeigt, daB die Murmannsche 
Formel annahernd zu demselben Ergebnis fiihrt, wie die Formel fiir die 
einfache Reflexion in der Metallschicht. Fiir diese Beurteilung ist der 
Nenner entscheidend, der fiir Silber mit den optischen Konstanten 
M,=0,18, 2k, =3,67 im Falle a) nach der Murmannschen Formel 
D =1,408 ist, im Fallec) fiir die einmalige Reflexion in der Schicht 
D =1 ist, im Falle der zweimaligen Reflexion (s. das erwahnte Buch) 
D =0,28863 ist, und im Falle b), der die unendliche Anzahl der Re- 
flexionen in der Silberschicht ausdriickt, D =0,003378 ist, da 7’ ~1, 
y'' x41 ist. Dieser Vergleich zeigt, daB fiir Silber die Murmannsche 
Formel praktisch der einfachen Reflexion in der Schicht entspricht. 

Fir Aluminium mit den optischen Konstanten 2, =0,82916, 1k, = 
5,314 gibt die Berechnung nach der Murmannschen Formel D =0,424. 
Dieser Wert nahert sich mehr oder weniger der zweimaligen Reflexion 
in der Aluminiumschicht. 

Nach den vorherigen Ergebnissen kann man erwarten, daB bei der 
Berechnung nach der Murmannschen Formel solche Paare gesucht werden 
k6nnen, wo der Nenner D =1 ist. Ein solches Paar ist z. B. n, =0,8000, 
nk, =4,0806. Die Berechnung der Abhangigkeit des Reflexionsver- 
mogens oder der Durchlassigkeit fiir eine solche Metallschicht nach den 
Murmannschen Formeln oder nach den Formeln fiir die einfache Re- 
flexion gibt in den beiden Fallen fast dieselbe Kurve. Daraus schlieBt 
man, da8 die Murmannschen Formeln nicht den Fall der unendlichen 
Anzahl der Reflexionen, aber den Fall der einfachen Reflexion in der 
Metallschicht mehr oder weniger gut ausdriicken. 

Was den Vergleich der vorherigen Ergebnisse mit den Messungen 
betrifft, fithrt sie uns zu diesen SchluBfolgerungen: 


1. Die neu abgeleiteten Formeln fiir die stark absorbierenden Metall- 
schichten (Silber, Gold, Aluminium) sind nicht bei den Messungen er- 
fiillt, weil die nétige Voraussetzung der unendlichen Anzahl der Refle- 
xionen in der Metallschicht nicht erfiillt ist. Diese Formeln kénnen nur 
bei den schwach absorbierenden Materialen (z.B. bei den Halbleitern) 
um so besser bestatigt werden, je besser die Voraussetzung der unend- 
lichen Anzahl der Reflexionen in der Schicht erfiillt wird. 


2. Fiir die stark absorbierenden Metalle (Silber, Gold) entsprechen 
am besten den Messungen der Abhingigkeit des Reflexionsvermégens 
und der Durchlassigkeit von der Dicke der Metallschicht die Formeln (37) 
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und (38), die aus der Voraussetzung der einfachen Reflexion in der Metall- 
schicht berechnet wurden, soweit dieser Vergleich mit Riicksicht auf die 
Struktur dieser Schichten méglich ist. Wenn der Nenner D>1 ist, 
fiihren die Murmannschen Formeln zu den schlechteren Ergebnissen; 
wenn D<1 ist, fiihren sie zu guten, ja in manchen Fallen (z.B. bei 
Aluminium) zu sehr guten Ergebnissen. 

Zum Schlu8 kann man noch sagen, daB diese Berechnungen der 
Abhangigkeit des Reflexionsvermégens und der Durchlassigkeit von der 
Dicke der Metallschicht nur fiir beide Grenzfalle einfach ist, wenn es sich 
nur um die einfache Reflexion oder um die unendlichmalige Reflexionen 
in der Metallschicht handelt. Fiir die zweifachen oder dreifachen Refle- 
xionen in der Metallschicht werden diese Berechnungen sehr kompliziert, 
besonders bei den Berechnungen der komplexen Amplituden 7’ und t”, 
die in einzelnen Fallen getrennt zu bestimmen sind. Diese Probleme 
werden bei sehr diinnen Metallschichten mit kérnférmiger Struktur 
weiter kompliziert, wie aus den Rozenbergschen Studien ersichtlich ist?’. 


17 ROZENBERG, G.V.: Optik diinner Schichten [Russisch], S. 332. Moskau 1958. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Humboldt- Universitat Berlin 


Wechsellichtmethode zur Messung 
von Haftstellen-Einfangquerschnitten 
beim Cadmiumsulfid 


Von 
E. A. NIEKISCH 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 12. September 1960) 


An extension of a method previously described is used to determine capture cross- 
sections for shallow traps of CdS-crystals in the vicinity of the conduction band. 
The data are obtained by measurement of photoconductivity induced by sinus- 
oidally modulated light of A600 my. The results are as follows: o 1,5 to 
6-10-15 cm? for traps at 0:12 ev (below the conduction band); ox 5 to 9° 10° cm? 
for traps between 0:2 and 0-6 ev; o= 10-4 to 10-15 cm? for traps at 0-7 to 0-8 ev. 


1. Einleitung und Problem 


Vor einiger Zeit ist eine Methode angegeben und auf das CdS ange- 
wendet worden!, mit deren Hilfe man aus Photoleitungsmessungen das 
Haftstellenspektrum —- die Termdichte als Funktion des energetischen 
Abstandes vom unteren Rand des Leitungsbandes — bestimmen kann. 
Bei dieser Methode wird Photoleitfahigkeit in einem Kristall durch An- 
regung mit schwach sinusférmig moduliertem Licht erzeugt; um eine 
homogene Elektronenkonzentration ” im gesamten Kristallvolumen zu 
erhalten, erfolgt die Anregung im Gebiet der Auslaiuferabsorption, beim 
CdS etwa bei 2+600 mu. Um den zumeist unbekannten Rekombina- 
tionsmechanismus nicht beriicksichtigen zu miissen, wird die Modula- 
tionsfrequenz w so groB gewahlt, daB w>>1/t wird, wobei t die ,,Einstell- 
zeit’‘ (response time) ist ?. 

Bei einer Konzentrationsainderung der Elektronen im Leitfahigkeits- 
band, hier durch die Lichtmodulation bewirkt, andert sich die Haft- 

1 Niexkiscu, E,A.: Ann. Physik (6) 15, 279, 288 (1955), 1m folgenden I und II 
genannt. 


* Bekanntlich ist t durch dn/dt=—n/t definiert; bei Anwesenheit von Haft- 
stellen mit einer Elektronenkonzentration n, ist T= Tr(1+dn,/dn), wo Tp die 
, Lebensdauer‘ ist (lifetime, definiert durch ax = n/Tpr; a Anzahl der auftreffenden 
Lichtquanten; x Absorptionskoeffizient). Diese Beziehung ist mit Hilfe einer 
Beziehung nach Art von (2.1) zu verifizieren. [Vgl. hierzu etwa SrécKMaNN, F.: 
Z. angew. Phys. 11, 68 (1959), und Rosg, A., u. M.A. LAMPERT: Physw kev. 113; 
1227 (1959)]. In I (13) ist der die beiden Zeiten verkniipfende Faktor (1 + dn,|/dn) 
etwas unglicklich mit der Beweglichkeit in Verbindung gebracht worden. 
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stellenbesetzung mit, insbesondere in der Nahe der Quasifermigrenze ¢; 
aus der Anderung dn,/dn ergibt sich die Hafttermdichte an dieser Stelle. 
Durch eine Verschiebung von ¢, z.B. bei Temperaturanderung, kann 
man somit das Termspektrum in einem gewissen Bereich abtasten. Ge- 
messen wird die Wechselstromkomponente (Effektivwert Jess) des Photo- 
stroms. Dariiber hinaus ist die Kenntnis der mittleren Elektronen- 
konzentration ™) sowie die der Elektronenbeweglichkeit My, notig. Oft 
geniigt hierfiir die Messung der Gleichlichtkomponente des Photostroms 


U 
Ja = No fty- = LD (1.1) 


(U ist die am Kristall liegende Spannung, B ist die Breite des Spalts 
zwischen den Elektroden, L seine Lange, D die Kristalldicke). Im ein- 
zelnen ergibt sich fiir die Termdichte [einschlieBlich Termen zweiter 
Ordnung, vgl. I (21), (22) und II (5), (6)]: 


aa _ (akT)? @N, | anm py eU 
1+ = ING) +2 Sd | way FED (1.2a) 
Wo 
€ =kT In N,/ny (1.2b) 


ist (m ist die Modulationsamplitude des anregenden Lichts). Um die 
Termdichte zu bekommen, mu8 man beikleinem , messen (kT N/19 >> 1) ; 
bei groBem my (kT N,/9<1) liefert die Messung von J,4; das Produkt xu, 
woraus man z.B. bei bekanntem yu,, den Absorptionskoeffizienten x ent- 
nehmen kann. 

Wesentliche Voraussetzung der eben beschriebenen Methode ist, daB 
bei der verwendeten Frequenz wm in jedem Augenblick Gleichgewicht 
zwischen den Elektronen in den Haftstellen und in denen im L-Band 
herrscht, beide also in Phase sind. Ist y(£) die Wahrscheinlichkeit fiir 
den thermischen Elektronentibergang aus einer Haftstelle der Tiefe E 
ins L-Band [y(E) =y* exp{— E/kT}, wo y* der sog. ,,Frequenzfaktor‘ 
ist. Es ist y*=BN, mit B=ov,,. B ist Ubergangskoeffizient aus dem 
L-Band in eine Haftstelle, o der zugeordnete Einfangsquerschnitt, v;,, 
die thermische Elektronengeschwindigkeit im L-Band] so heiBt das, daB 

y()>o  (y(C) =BNe "7 = Bn) (1.3) 
sein muB8. Nun sind aber, wie sich bei derartigen Messungen am CdS 
herausgestellt hat, die Kristallparameter B (bzw. o oder y*) von solcher 
GréBe, daB man die Bedingung (1.3) manchmal nur schlecht erfiillen 
kann, da man hinsichtlich der Wahl von w und m, aus den oben erwahnten 
Griinden festgelegt ist. Es wurden daher die Verhaltnisse bei Verletzung 
der Bedingung (4.3) naher untersucht. Dabei stellte sich heraus, daB die 


Wechsellichtmethode dann bei Kenntnis von N,(£) eine Messung von 
B(E) (bzw. o oder y*) erlaubt. Hieritber wird nachstehend berichtet. 
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2. Erweiterte Wechsellichtmethode 


Wir verwenden dasselbe Gleichungssystem und Modell wie in I 
(s. Fig. 4). Fiir die Elektronenkonzentration im L-Band gilt: 


dn n dn; 
EE as S06) 24 \ 
a azx(1+mcosot) ss a3 (24) 
1 1 : ; é 
Fiir a “= reduziert sich dies auf 
Le w tr(1 + dn,/dn) 
dn Ch a ee. i 22 
eT are =axmcosot. (2.2) 
L-BGBond 


Fiir die Wechselwirkung der Haftelek- 
£ tronen mit denen im L-Band gilt 
(mn, gesamte Haftelektronenkonzen- 
tration, n,(E) dE Haftelektronenkon- 


x zentration zwischen E, E +dE): 
3 dn,(E) dE 
He) = B(E) »[N(E) — 


—n,(E)]dE —y(E) n,(E) dE ¢ (3) 
n,— fn,(E) dE. 


Fig. 1. Reaktionskinetisches Modell Mit periodischen Lésungsansatzen 

erhalt man nach langerer elementarer 

Rechnung unter Vernachlassigung von Oberwellen, wobei die mit 0 indi- 
zierten Konzentrationen die zeitlichen Mittelwerte darstellen: 


n+, = M% + 9+ —— sinat, (2.4) 
axm 1--, . I 
n=n a ee 
ot 5 Gatipe ai sin@wt + (ESAS coset], (2.5) 
aum|{(1+)+/, .- I 
aoe nh BHM Ah esate 2 
Ses tor (th sina t (ESAS coset]. (2.6) 


Hierbei ist, wenn man die Energien vom unteren Rand E, des L-Bandes 
aus nach unten zahlt: 


: oo, eg (E—OkT 
i= 7 {N ee : Baa cage: a 
Beyng te 
ae |B (E) n col ea 
mich MME csc ream 8 
3 * Bea tt : 
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Mit (2.5) folgt schlieBlich fiir den Effektivwert des Photowechselstroms 
(Photogleichstrom wie 1.1): 


Jes = => ee 
" w2 Varian 2B el 
Eine naherungsweise Auswertung der Integrale , und J, gelingt wie in I, 
wenn man beriicksichtigt, daB der die Exponentialfunktionen enthal- 
tende Ausdruck des Integranden eine 6-artige Funktion ist. Sein Maxi- 
mum liegt jedoch nicht mehr bei E =€ nach (4.2b) sondern bei 


E=C=kTInNjny |/1 + w/B?(C) n?. (2.10) 
Nimmt man N,(£) und f(£) demgegeniiber als weniger steil verlaufende 


Funktionen an, so erhdlt man in brauchbarer Naherung mit E= 
€+x«kT und x als neuer Integrationsvariablen 


+o0o 
Le kT N,(é) [ - |1 + 0% ae [aa ee 
1% . On” = ow? =x) 
C/kT Bink (1 feeb } (2.11) 
mw RTM) BUC) % E arctg P(E) to 
No a) 2 wo 


Die untere Grenze — ¢/kT ist dabei in bekannter Weise durch — oo er- 
setzt worden. Dies ist bei dem steilen Verlauf des Integranden zulissig, 
wenn ¢ nur einige Male gréBer als kT ist. (Bei den Messungen war 
€>10kT.) Zur Rechtfertigung der angewandten Naherung sei bemerkt, 
daB das nachste nichtverschwindende Glied zweiter Ordnung [in (1.2a) 
mit angegeben] unter den in Abschnitt I beschriebenen Verhaltnissen 
Korrekturen zwischen 10 und 30% in der Termhoéhe bewirkt * (vgl. II, 
FuBnote °) ; die Halbwertsbreite der Glockenfunktion ist jetzt aber noch 
schmaler wie die nachstehende Tabelle zeigt: 


|g | <1 | 3,86 | >4 
Halbwertsbreite in kT | 3,54 | 2,89 | 2,62 


Analog zu J, erhalt man: 
(Rae ne Wee LER YB (2.12) 
B(E\m 1+ V1 + 07/2 (C) 08 
Aus (2.9) ergibt sich mit (2.11), (2.12) und der Voraussetzung J, >1, 
d.h. hinreichend kleinem 19: 


kT N() ~t(52 @ |= Ze EPD (2.13) 
Ny B(o)n,/ wV2 Sete B 


wo ¢ aus (2.10) zu entnehmen ist. 
* Eine Berechnung des Term zweiter Ordnung kann auch hier durchgefthrt 
werden, ist jedoch etwas umstandlich. 
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ist eine in Fig. 2 dargestellte Funktion, die die Grenzwerte 


1 fiir x0 (Falla) 
TIE sii ey mee 
It 


700 
71x) 
70 
ve —— 
Qi i 70 x 700 


Fig. 2 
Fig. 2. Korrekturfunktion f(x) 


Fig.3. Phasenlage (schematisch) der Konzentrationen , m;, »-+m;. Der Phasenwinkel zwischen n+ my 
und m wird ftir @/Bm)»—oo maximal 2/4 


hat. Im Falle a ergibt sich der frithere Ausdruck (4.2) mit N kT > No 
und ohne den Term zweiter Ordnung, im Fall b bekommt man 


AT ECHRS) i eee (245) 


Beschreiben laBt sich der jetzt vorliegende Sachverhalt etwa so: Wenn 
die Bedingung (1.3) verletzt ist, ist fiir dieses @ an der stationaéren Quasi- 
fermigrenze y(¢) und damit die Anzahl der Elektroneniiberginge aus 
den Hafttermen dieser Stelle in das L-Band zu klein, um noch eine hin- 
reichende Kopplung der Haftelektronen an diejenigen des L-Bandes zu 
gewahrleisten. Von der Quasifermigrenze lést sich aber nunmehr ein 
neues Niveau € [s. (2.10)] in Richtung auf das L-Band hin ab, dem der 
gréBere Wert 


y(¢) = = pe \n2+o2 bzw. y(t) yo fir w/B ny >1 (2.16) 


entspricht. Da y(£) zum Band hin exponentiell zunimmt, wird die gleich- 


zeitige Abnahme der Zahl der beteiligten Haftelektronen wieder aus- 
geglichen. 


Wechsellichtmethode zur Messung von Haftstellen-Einfangquerschnitten 43 


Die Phasenlagen der einzelnen Teilschwingungen sind die folgenden: 
Zwischen Anregung und Gesamtelektronenkonzentration +n, besteht 
eine Phasendifferenz von 7/2. n bzw. n, weichen von ” + nm, um bestimmte 
Phasenwinkel beiderseits n-+n, ab, wie es schematisch in Fig. 3 dar- 
gestellt ist. Maximal kann fiir @/By—> co n von n +n, um z/4 abweichen, 
wie aus (2.12) mit (2.4) und (2.5) hervorgeht; ebenso sieht man, daB 
fiir @/Bu)—>0 n bzw. n, mit n +n, zusammenfallen. 

Zum SchluB sei erwahnt, daB bei mehreren parallel liegenden Haft- 
termverteilungen N (£) mit verschiedenen Einfangquerschnitten B (E) 
im Gleichgewichtsfall in (1.2a) N(¢) durch ¥ N(C) zu ersetzen ist. Bei 


starker Abweichung vom Gleichgewicht ist in (2.15) B(€) N(€) durch 
» BO (E) N© (C) zu ersetzen. Im Ubergangsbereich gibt es jetzt keine 


einfachen Ausdriicke mehr. 


3. Messungen 


Aus Abschnitt 2 geht hervor, daB mit der Wechsellichtmethode f (E) 
bestimmt werden kann. In der Praxis scheinen folgende zwei Méglich- 
keiten besonders bequem: 


_ 4. N(E) sei bis auf einen Faktor als bekannt vorausgesetzt ; nur sein 

Verlauf wird benétigt. Dann mifBt man gema8 (2.13) und (2.14) bei 
fester Temperatur und festem 1 Joi (@), tragt wN,(C(w)) Je (w) tiber w 
auf und bringt diese Kurve mit f/(@/Bm,) zur Deckung. Daraus folgt £, 
wenn , bekannt ist *. 


Angenehm ist, daB € nur logarithmisch von m abhangt, daB daher bis 
etwa w/B%)<2 noch N,(¢) ~N,(¢) ist und somit nicht von w abhangt. 
Mit dieser MeBmethode kann man, da w ja immer gut bekannt sein 
wird, B so genau bestimmen, wie m) bekannt ist; die anderen GréBen 


in (2.13) werden nicht gebraucht. 


2. N,(E) und f(E£) seien beide unbekannt. Dann miBt man in der 
in I und II beschriebenen Weise, jedoch bei zwei verschiedenen Fre- 
quenzen @, und @,, die so zu wahlen sind, da méglichst die beiden 
Grenzfalle realisiert werden. Durch passende Wahl von f sind die beiden 
Kurven zur Deckung zu bringen. 

Mit der von fritheren Messungen her vorhandenen Apparatur (s. II) 
lieB sich die zweite Methode am leichtesten verwirklichen. (Fir die 
erstgenannte benétigt man wegen der Kleinheit der Signale einen fiir 
mehrere Frequenzen umschaltbaren Resonanzverstarker.) Ein Beispiel 


* Im Prinzip kénnte man auch Jeg;(1/%) bei festem w messen, da man aber 
in der Wahl von m, aus den friither erwahnten Griinden eingeschrankt ist, ist die 
Variation von wm zweckmafiger. 
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einer derartigen Messung ist in Fig. 4 und 5 dargestellt. Fig. 4 enthalt 
die Kurven fiir @, und w,; Fig. 5 den daraus berechneten Verlauf #6 (E) 


++ M, (E]/f(w,/Bn) 
~-eme-- Ni, E//fi,]Bn) 


= 


N,(E)/t(w/Br){cmeV *] 
8 


OT G2 O03" GE-—G5 —~G6 “GF Ge 
E [eV] 
Fig. 4. N,(E)/f(w/Bn)) fiir zwei Frequenzen. w,/27=1130 Hz, w,/2%=5500Hz. (Dort, wo die Kurven 
unterbrochen sind, wurde die Anregungsintensitat umgeschaltet) 


Gi 02 O3 GY a5 G6 a7 06 
E [eV] 
Fig. 5, Aus Fig. 4 errechnetes @(E) und zugehOrige korrigierte Haftstellenverteilung N; (E) 


und das sich ergebende Haftstellenspektrum. Die erhaltenen b-Werte 
sind am zuverlassigsten bei den Energiewerten, die Termmaxima ent- 
sprechen. Im Bereich zwischen 2 Termen kann die naherungsweise 
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Auswertung eine gréBere Rolle spielen. Auch deuten die Ergebnisse 
darauf hin, daB Verhaltnisse vorliegen, wie sie am Ende von Abschnitt 2 
erwahnt worden sind, daB also mehrere Termverteilungen parallel“ 
legen. 

Die Kristalle waren nach bekannten Verfahren aus der Dampfphase 
geziichtet und mit Indiumelektroden versehen, um gute ohmsche Kon- 
takte zu erhalten. Sie waren nicht aktiviert; spektroskopisch waren 
noch Spuren von Mg und Na nachweisbar. 


4. Ergebnisse 


In vielen Messungen an unaktivierten CdS-Kristallen® sind Haft- 
terme zwischen 0,12 urd 0,80eV festgestellt worden. In der nach- 
stehenden Tabelle sind die zugeordneten Werte von f aus bisherigen 
Messungen zusammengestellt : 


Termlage [eV] | 0,12 | 0,22 | 0,31 | 0,40 ...0,45 0,55 ...0,65 | 0,70... 0,80 
| | | | | 
1086 [cm$ sec] | | | | | 
106 [cm?] fateh ad A eel weal Divet lt ot i208 Sopthyn (Ie bed) AP sede 
107 y* [sec™] J| | 


Die hier erhaltenen f-Werte stimmen mit jenen, die aus dem in 4 
angegebenen Frequenzfaktor folgen, gréBenordnungsmaBig tiberein. 


Herrn Dr. I. BRoser und Frau Dr. R. Broser-WarRMinsky danke ich fiir die 
Uberlassung von Kristallen, Herrn Dr. J. Aut fiir eine ausfiihrliche Diskussion, 


3 NrexkIscH, E.A.: Proceedings of the Prague Conference on Semiconductor 
Physics, und Z. phys. Chem. (Lpz.) (im Druck). 
4 Bropuy, J.J., and R. J. Ropinson: Phys. Rev. 118, 959 (1960). 
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Aus dem Institut fiir Kernphysik der Universitat Mainz 


Messung der zirkularen Polarisation 
der inneren und auferen Bremsstrahlung 
Von 
S; GALSTER = ~~ 
Mit 9 Figuren im Text 
(Eingegangen am 15. September 1960) 


The polarisation of the internal bremsstrahlung y’s was detected by the Compton- 
forward-scattering with polarised electrons for three different 6-decays: 1. for the 
allowed transition (P32), 2. for the unique forbidden transition (Sr® + Y*°), and 3. for 
the forbidden transition with forbidden spectrum (Bi2!°=RaE). The detected 
polarisation values of P®? and (Sr°°-+ Y°°) agree with the theoretical values for the 
allowed transitions. The detected polarisation values for Bi?!®° are smaller than 
the theoretical values of the allowed f-transition by a factor of 0-62 -+0-08. 

The polarisation of the external bremsstrahlung was measured as a function of the 
atomic number (Z) using thick absorbers. The polarisation of the external brems- 
strahlung decreases slowly with the increase of the atomic number. The polarisation 
of bremsstrahlung, which was extrapolated to an absorber with atomic number 
Z = 0, is in well agreement with the theoretical values of the infinitively thin ab- 
sorbers. 


1. Einleitung 


Die Nichterhaltung der Paritaét beim f-Zerfall hat zur Folge, daB die 
emittierten Elektronen longitudinal und die inneren Bremsquanten (IB), 
die beim f-Zerfall auftreten, zirkular polarisiert sind. Die zirkulare Pola- 
risation der IB wurde sowohl experimentell! als theoretisch*” be- 
stimmt. Wahrend beim Elektroneneinfang gute Ubereinstimmung 
zwischen Experiment und Theorie gefunden wurde, bestanden zwischen 
den experimentellen und den theoretischen Polarisationswerten beim 
f-Zerfall gr6Bere Unterschiede. 

Im ersten Teil dieser Arbeit soll geklart werden, ob diese Unterschiede 
durch systematische Fehler bei der Messung hervorgerufen wurden, oder 


* D 77 (gektirzt). 
** Jetzt Institut fiir experimentelle Kernphysik, T.H. Karlsruhe. 
1 Scnopper, H., and S. Gatster: Nuclear Phys. 6, 125 (1958). 
2 Hartwie, G., u. H. ScHoprper: Z. Physik 152, 314 (1958). 
3 BERNARDINI, W., P. BRovETTO, S. DEBENEDETTI e S. FERRANI: Nuovo Cim. 
7, 419 (1958). 
4 Forp, G.W.: Phys. Rev. 107, 320 (1957). 
5 Pytte, A.: Phys. Rev. 107, 1681 (1957). 
6 CurKosky, R.E.: Phys. Rev. 107, 330 (1957). 
? Sprucu, L., and Gorp: Phys. Rev. 113, 1060 (1959). 
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ob Experiment und Theorie tatsachlich so stark voneinander abweichen, 
Es zeigte sich, daB bei der Untersuchung der Bremssirahlung eine Reihe 
von Korrekturen beriicksichtigt werden miissen, die bei monoenergetischer 
y-Strahlung zu vernachlassigen sind. Die korrigierten Werte stimmen 
dann fiir erlaubte Ubergange mit den theoretischen gut tiberein. Somit 
kann man auch mit Prozessen zweiter Ordnung, wie der IB, die maximale 
Verletzung der Paritatserhaltung beim f-Zerfall nachweisen8’. Dariiber 
hinaus lassen sich Aussagen iiber die IB-Erzeugung fiir verschiedene 
Typen des 6-Zerfalles gewinnen. Die IB-Polarisation wurde fiir 3 Uber- 
gangsarten an den Nukliden P*, Y% und Bi#° (erlaubter Ubergang, 
unique verbotener Ubergang und verbotener Ubergang mit verbotenem 
Spektrum) gemessen. Bisher liegt nur die Theorie fiir erlaubte Uber- 
gange vor, so daB man nur beim Nuklid P?2 Experiment und Theorie 
vergleichen kann. 


Im zweiten Teil dieser Arbeit wird die zirkulare Polarisation der 
auBeren Bremsstrahlung (EB= external bremsstrahlung) erzeugt durch 
longitudinal polarisierte Elektronen eines f-Strahlers (Sr%-+Y%)® als 
Funktion der Ordnungszahl des Absorbers und der Bremsquantenenergie 
untersucht!®. Um bestehende Diskrepanzen zwischen eigenen Messungen 
und denen anderer Autoren: zu erklaren, wurde der Einflu8 von 
massiven Praparatunterlagen, wie sie von den meisten Autoren benutzt 
werden, auf die EB-Ausbeute und auf die zirkulare EB-Polarisation 
untersucht. Bei hoher Ordnungszahl kann der EB-Anteil aus der Unter- 
lage bis zu 50% der EB-Ausbeute betragen. Bei Verwendung diinner 
Praparate und Unterlagen besteht zwischen Experiment und Theorie 
gute Ubereinstimmung. 


2. Die MeBanordnung 


Die zirkulare Polarisation der y-Quanten wurde mit Hilfe der Comp- 
ton-Vorwartsstreuung unter etwa 60° an polarisierten Elektronen, die 
in magnetisiertem Eisen vorhanden sind, gemessen. Eine ausfiihrliche 
Beschreibung der verwendeten Apparaturen und des MeBvorganges fin- 
det man in fritheren Arbeiten!» 18. In dieser Arbeit wurden 2 Streu- 
magnete benutzt. Die IB-Polarisation wurde mit einem Zylinder- 
magneten (Innendurchmesser 18 cm, Eisenwandstarke 1 cm) gemessen, 
der groB genug war, um einen 15cm langen Bleidoppelkonus zur 


8 GatsTER, S., and H. ScHoppER: Phys. Rev. Lett. 4, 295 (1960). 

9 GoLDHABER, M., L. Gropzins and A. W. Sunyar: Phys. Rev. 106, 826 (1957). 
10 GarsTER, S., and H. ScHopper: Phys. Rev. Lett. 1, 330 (1958). 

11 Bist, A., and L. Zappa: Nuclear Phys. 10, 3314 (1959). 

12 Bist, A., A. FASANA e L. Zappa: Nouvo Cim. 16, 350 (1960). 

13 ScHopPER, H.: Nucl. Instrum. 3, 158 (1958). 
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Absorption der direkten Quanten aufnehmen zu kénnen. Die EB-Polari- 
sationsmessungen wurden im allgemeinen nur bei Quantenenergien 
unter 1 MeV durchgefiihrt. Hier geniigte die Lange des Bleidoppelkonus 
(7 cm) des frither verwendeten! Konusmagneten. Der Konusmagnet hat 
gegeniiber dem Zylindermagneten den Vorteil, daB er einen gréBeren 
Raumwinkel erfa8t und daB der y-Streuwinkel, der im Na J-Nachweis- 
kristall registrierten Quanten nahezu einheitlich ist. Die Lichtblitze im 
Na J-Kristall wurden iiber einen 60cm langen Resartglas-Lichtleiter 
einem Photomultiplier (Dumont 6292) zugefiihrt, dessen Impulse iiber 
einen Kathodenfolger und einen Verstarker in einen Einkanaldiskrimi- 
nator geschickt und anschlieBend gezahlt wurden. Der Photomultiplier 
wurde durch zwei konzentrische Eisenrohre zusatzlich sehr gut magne- 
tisch abgeschirmt. Die Anderung der Zahlrate beim Umpolen des Ma- 
gneten lag unter 0,2°/99. Die MeBapparatur war vollautomatisiert. Nach 
jeweils 10 min Zahldauer wurde wahrend des Ausdruckens der Zahlrate 
der Magnet umgepolt. 

Fiir die Bremsstrahlungsuntersuchungen sind nur f-Strahler geeignet, 
die keinen y-Ubergang und keine y-Verunreinigung besitzen, da wegen 
der geringen Bremsstrahlungsausbeute (etwa 10-%) kleine unpolarisierte 
y-Intensitaten die wahre y-Polarisation stéren. Geeignete Isotope sind: 


PS? (ho ee), 
Sree V¥" (2, = 2,2 Mev) amid “Bree 41a ee 


Die P- und (Sr*?-+ Y%)-Praparate wurden auf Hostaphan-, spater auf 
Suprathen-Folien eingedampft. Ihre Massenbelegung war nicht gréBer 
als 2mg/cm?. Die Herstellung geeigneter Bi#°-Praparate war kompli- 
zierter, da das Bi?!’ aus einer Pb-Bi-Po-Lésung quantitativ abgetrennt 
werden muBte. Die Abtrennung und Herstellung der Praparate wird 
an anderer Stelle beschrieben™. 


3. Berechnung der zirkularen Polarisation aus den MeBdaten 


a) Der Untergrund. Die gemessene Zahlrate setzt sich zusammen aus 
der Zahl N* * der unter 60° in magnetisiertem Eisen Compton-gestreuten 
y-Quanten und dem Untergrund Ny, der von der Polung des Magneten 
unabhangig sein soll. No teilt man zweckmaBig in 4 Anteile auf: 


No=N,+ N,+N3+M,; (3.4) 
N, ist der Untergrund, welcher ohne Praparat in der Apparatur gemessen 
wird. N, wurde jeweils von der gemessenen Zahlrate subtrahiert, da N, 
vom verwendeten Praparat unabhangig ist. 


* + entspricht einem Nordpol auf der Praparatseite des Magneten, — einem 
Siidpol. 


M4 HERRMANN, G., u. E. RODER: Erscheint demnachst. 


i 
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N, ist jener y-Anteil, der den Bleidoppelkonus des Magneten durch- 
dringt. Er entspricht also einem durch 7 cm bzw. 15 cm bleigefilterten 
Bremsspektrum. Wegen der auftretenden Compton-Vielfachstreuung 
laBt sich N, nicht aus dem Absorptionskoeffizienten berechnen. N, 
wurde als Funktion der Impulshéhe H gemessen, indem der Streumagnet 
entfernt wurde. Das Ver- 
haltnis der den Bleikonus 
durchdringenden Quanten 
N, zur Zahlrate N* zeigt 70 
in Fig.1 Kurve a (a= 
N,/N*). a wird nahe der 
Grenzenergie k, groB, da 
das Compton-gestreute ? 9 
Bremsspektrum eine nied- 
rigere Maximalenergie hat 
als das primare. 5 

N;, ist die Zahl der ela- 
stisch gestreuten y-Quan- 
ten im Ejsen und im 
Kupfer der Magnetisie- b g 


To 


Te 


rungsspule. N; wurde be- 20 
rechnet?®. Das Ergebnis % 
der Abschatzung von N; 

als Funktion der Impuls- 10 


hohe H zeigt Kurve 0} in 
Fig. 1 (6 =N,/N*). Da 
b(H) eine kleine Korrek-  ¢ 
7 ss ; % O5 10 1,51 (MeV) 
tur ist, wurde fiir seine d ; / 
Fig. 1. Die Kurven a, b und c zeigen die verschiedenen Zahl- 


Berechnung = PEOpOEG; ratenanteile, welche sich beim Umpolen der Magnetisierung des 


nal der Streuquantenener- Streumagneten nicht andern, prozentual zur echten Zahlrate N+ 
; , : fiir P**. Kurve a gibt die den Bleidoppelkonusim Streumagneten 
Bie k gesetzt. b (H) gibt durchdringenden Quanten an, Kurve b die elastisch gestreuten 


dann das Verhaltnis der y-Quanten, Kurve c die am Kupfer der Spule gestreuten 
Wirkungsquerschnitte fiir Jes pa 

elastische Streuung zu 

denjenigen fiir Compton-Streuung bei gleichen Stvewquantenenergien 
an. Die starke Abnahme der EB-Quantenausbeute bei hohen y-Ener- 
gien und die Energieverschiebung im Compton-gestreuten Bremsspek- 
trum wurden beriicksichtigt *. 


* Da b nur eine kleine Korrektur ergibt, wurde die y-Vielfachstreuung und das 
komplizierte _Impulshéhenspektrum am Ausgang des Verstarkers bei der Berech- 


nung nicht beriicksichtigt. it ise 
15 Siehe SIEGBAHN, K.: Beta- and Gamma-Ray Spectroscopy, Formei (7), 


S525: 


Z. Physik. Bd. 161 + 
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N, gibt die Zahl der Compton-gestreuten Quanten an, die aus dem 
Kupfer der Magnetisierungsspule in den Zahler gestreut werden. In 
Fig. 1 zeigt Kurve c diesen Anteil als Funktion der y-Energie (c = N,/N*). 
c wurde fiir drei verschiedene y-Energien (Hg?%, Cs!87 und Co®)* be- 
stimmt, indem die Zahl der gestreuten Quanten mit und ohne Kupfer- 
spule gemessen wurde. c(k’) ist in dieser Messung praktisch gleich c(H). 
c(H) wurde fiir monoenergetische Quanten und fiir Quanten aus einem 
Bremsspektrum mit steilem Abfall zu hohen Energien gleichgesetzt. 
c(H) ist relativ groB, da bei y-Energien iiber 300 keV bei Eisen und 
Kupfer der Compton-Wirkungsquerschnitt den Photowirkungsquer- 
schnitt stark iiberwiegt und deshalb y-Vielfachstreuung auftritt. Die 
aus dem Kupfer gestreuten Quanten wurden teilweise schon im Eisen 
Compton-gestreut. Somit hangt die Zahlrate N, auch von der Magneti- 
sierung des Magneten ab. Eine Abschatzung zeigt, daB der im nachsten 
Abschnitt definierte Effekt «, der aus den Zahlraten N* gebildet wird, 
um etwa 6% zu groB ist, falls man N, als Untergrund betrachtet, der 
von der Magnetpolung unabhangig ist. 


b) Die Berechnung der y-Polarisation der Bremsstrahlung unter Be- 
riicksichtigung der Impulshdhenverteilung. Da eine monoenergetische 
y-Linie im Zahlkristall auBer dem Photomaximum auch eine breite 
Compton-Verteilung erzeugt, kann einer bestimmten Impulshéhe 
nicht ohne weiteres eine bestimmte Quantenenergie zugeordnet werden. 
Im einfachsten Fall, namlich bei monoenergetischen y-Quanten, wird 
der Effekt e(k, H) so definiert, daB er experimentell leicht angebbar 
und der zirkularen Polarisation 3 der Quanten proportional ist. 


| (k, H) — Ny (R, ib 
Glen a “3 k, H) +N, i(k, H)\/2° = 


k ist die Quantenenergie vor der Streuung, H ist die Impulshdhe am 
Verstarkerausgang. Im Fall monoenergetischer y-Spektren gilt mit sehr 
guter Naherung: e(k, H) ~P.(k), da in diesem Fall das Impulshéhen- 
spektrum, welches die Compton-gestreuten y-Quanten erzeugen, von 
Quanten mit derselben Polarisation P.(k) erzeugt wird*. ¢ ist also 
von H nahezug unabhangig. Bei y-Energien iiber 1 MeV tritt eine 
Stérung durch Vernichtungsstrahlung auf, so daB © auch bei mono- 
energetischen Quanten von H abhangt. Bei der Berechnung von «¢(f) 
wurde die Vielfachstreuung der Quanten nicht beriicksichtigt. Eine 
Abschatzung zeigt, daB diese Korrektur gegentiber den statistischen 
Fehlern der Messung vernachlassigbar ist} **, 
* Die schwache Abhangigkeit des Impulshéhenspektrums yom y-Streuwinkel 
sei fiir die Messung ¢(k, H) vernachlassigbar. 

** Die y-Vielfachstreuung und ihr Einflu8 auf die zu messende Zahlraten- 
anderung wird zur Zeit experimentell untersucht. 
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Die Bestimmung der zirkularen y-Polarisation als Funktion der y- 
Energie fiir nicht-monoenergetische y-Strahler, wie z.B. der Bremsstrah- 
lung, ist nur indirekt méglich. Bei nicht-monoenergetischen y-Spektren 
tiberlagern sich die Impulshéhenspektren der einzelnen y-Energien k, 
deren Polarisationsgrad P. von k abhangt. Somit ist der in einem 
Impulshéhenbereich H —(H + AH) gemessene Effekt € ein Mittelwert, 
der von der Gestalt des y-Spektrums J(k) abhangt. €(H) soll als Funk- 
tion von I(k) und P.(k) berechnet werden. 


Monoenergetische y-Quanten mit der primaren Energie & fiihren nach 
der Streuung am Magneten am Ausgang des Verstirkers zu einem kom- 
plizierten Impulshéhenspektrum, das sich theoretisch nicht angeben 
laBt. Es wurde fiir die 3y-Energien 280 keV (Hg), 660 keV (Cs!87) 
und 1,2 und 1,3 MeV (Co®) gemessen. Fiir andere Energien wurde das 
Impulshéhenspektrum durch Interpolation bestimmt. 

Das Impulshéhenspektrum G(k, H) am Verstarkerausgang fiir die 
Quanten der Energie k kann man schreiben: 


Oy 

G(k, H) = f A(k, H, 9) doy(k, 9) dd; (3.3) 
o, 

A(k, H, #) ist eine Funktion, die das differentielle Impulshéhenspektrum 
fiir die Quantenenergie k und den Streuwinkel # beschreibt. Bei der 
Integration iiber die endliche Ausdehnung des Magneten wird A mit 
dem differentiellen Klein-Nishina-Wirkungsquerschnitt do, als Ge- 
wichtsfunktion multipliziert. Wie sich zeigen wird, braucht A(k, H, @) 

nicht explizit bekannt zu sein. 
Fiir die Berechnung des mittleren Effektes ¢(H) muB man die Zahl- 
rate N* als Funktion der Impulshéhe H kennen. Sie ist gegeben durch: 


k=max 
A(T), = J A(k, H, 9) [doo(k, 0) £fP.(k) do,(k, 0) |I(k)dddk; (3.4) 
k=0 
I(k) beschreibt das jeweilige IB- bzw. EB-Spektrum. / ist der experi- 
mentell bestimmte Bruchteil der polarisierten Elektronen pro Eisen- 
atom im Magneten, do, ist der polarisationsabhangige differentielle 
Compton-Streuquerschnitt!%. Die Integrationen erstrecken sich iiber das 
Bremsspektrum (k =0...%,,,,) und tiber die verschiedenen Streuwinkel 0, 
die infolge der endlichen Ausdehnung des Magneten auftreten. Setzt 
man N*(H) aus Gl. (3.4) in die Formel fiir den Effekt ¢ (3.2) ein, wo- 
bei N*(H) wegen der Integration tiber & nur noch von H abhangt, so 
erhalt man den mittleren Effekt: 


af [ B.(k) I(k) [ A(R, H, 0) doy (k, 8) dO dk 3.5) 
[I(k) [A(k, H, 8) do, (k, 8) dO dk 


é(H) = 
4* 
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Fiir monoenergetische Quanten mit P(k) =1 ist der Effekt & (hk, H) 
wie folgt zu schreiben: 
2f fA(k, H,9) dop(k, 3) db 


ES Bee [A(k, H, 9) do, (k, 0) dd 


(3.6) 


&y(k, H) ist von H im verwendeten Energiebereich praktisch unabhangig, 
da sich der Streuwinkel # wenig ardert und somit die Streuquanten 
nahezu die gleiche Energie besitzen. &)(k, H) =€9(k). Diese Naherung 
vereinfacht die Auswertung wesentlich, da man €)() berechnen kann1%:16. 
Der Nenner in Gl. (3.6) ist gerade G(R, H) aus Gl. (3.3). Setzt man den 
Zahler (3.6) in (3.5) ein, so erhalt man: 

_ [Pl AWE I(k) G(k, H) dk 

an G(k, H) dk 


é(H) = (3.7) 
Die Funktionen P.(k)* und €)(k)!#:1® wurden berechnet, J() und 
G(k, H) sind experimentell bekannt. ¢(H) ist dann der theoretische 
Effekt, der mit den gemessenen Werten verglichen werden kann. Fiir 
den Vergleich von Experiment und Theorie ist es zweckmaBig ein mitt- 
leres P(H) und ein mittleres &,(H) zu definieren: 
J P.(B) €9(k) I(k) G(R, H) dk 
P(H) = Teh) I(B) GH) ak? (3.8) 


1 __ fieg(k) I(k) G(k, H) dk 
€(H) fI(k) G(R, H) dk 


(3.9) 


Multipliziert man (3.8) und (3.9), so ist das Produkt gleich der rechten 
Seite von (3.7). Man erhalt somit die einfache Formel: 


3(H) = P(H) &(H). (3.10) 


Der Impulshéhe H 1aBt sich bei einem nicht-monoenergetischen y-Spek- 
trum nicht ohne weiteres eine Quantenenergie k zuordnen, da sich die 
Impulshéhenspektren der einzelnen Quantenenergien tiberlagern. Der 
Impulshéhe H entspricht ein mittleres R: 


$ __ fkI(k) G(k, H) dk 
batch fI(k) G(k, H) dk * (3.14) 


Da der y-Polarisationsgrad als Funktion der Quantenenergie angegeben 
wird, wurde die Gl. (3.10) mit Hilfe von (3.11) umgeschrieben: 


RW = Le (3.12) 


* P.(k) wurde fiir die IB und EB von mehreren Autoren berechnet. In dieser 
Arbeit wurden die Formeln von Forp‘ fiir die IB und die von FROoNSDAL und 
Userary?’ fiir die EB beniitzt. 

16 ToLHoEK, H.A.: Physica, Haag 19, 101, 673 (1957). 


‘ 
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Die geschlossene Auswertung der Integrale in (3.8) und (3.9) ist nicht 
moglich. Sie wurden daher numerisch ausgewertet (Fig. 2) 


F, berechnet man nicht aus den MeBwerten €(H), sondern man setzt 
die gemessenen Effekte € in (3.12) ein und vergleicht die so gefundenen 
experimentellen Polarisationswerte P. mit den nach (3.8) berechneten. 
In Fig. 2 wurde gy) und € aufgetragen. 


Die hier besprochenen Korrekturen und Rechnungen wurden in 
fritheren Arbeiten}, 9.11, 12, 17.18,19 nur teilweise beriicksichtigt. Bist und 
Zappa". z.B. haben die Summe und die Differenz der EB-Spektren 
bei Nord- und Siidpolung des Streumagneten hinsichtlich der Compton- 
Elektronen-Verteilungim Kristall : 
und des apparativen Auflésungs- °7 
vermogens korrigiert. Es wurde 
jedoch nicht beriicksichtigt, daB 
die in einem bestimmten Im- , 
pulshéhenintervall registrierten 
Quanten verschiedene Energie * 
und somit unterschiedliche Pola- 
risation besitzen. Der nach Bist 
und Zappal korrigierte, gemes- 2 
sene Effekt im Impulshdéhenbe- 
reich H bis (HW + AH) ist groBer 
als der theoretisch erwartete, da 4 


A(MeV) 75 


7,0 


in diesem Fall auch Quanten mit 7 ted 
héherer Energie und somit hohe- 
rer Polarisation im Impulshéhen- 


Fig. 2. Kurve ¢, wurde nach der Arbeit von H. Scuop- 
PER? berechnet. Kurve €) wurde nach Gl. (3.9) be- 
rechnet. Die Abweichung der korrigierten Kurve €, 
von der Kurve £, wird bei niederen Energien merklich 


bereich gemessen werden. groBer 


4. Die Bestimmung der vier Anteile eines Bremsstrahlungsspektrums 


Je nach der experimentellen Anordnung kann man verschiedene An- 
teile in der Bremsstrahlung unterscheiden, deren GréBe bestimmt werden 
soll. Damit keine Elektronen im Magneten Bremsstrahlung erzeugen 
kénnen, steht bei der Messung der zirkularen y-Polarisation der Brems- 
strahlung ein Absorber (A I) zwischen Praparat und Magnet. In diesem 
Absorber wird EB erzeugt. Man miBt daher stets die Polarisation eines 
Bremsstrahlungsgemisches aus IB und EB. Falls Absorber I vor einem 
sehr diinnen Praparat steht (vgl. Abschnitt 2), setzt sich die zu unter- 
suchende Bremsstrahlung aus zwei Anteilen zusammen, namlich der 


17 AMALDI, U. jr., M. BERNARDINI, P. BROVETTO e S. FERRONI: Nuovo Cim. 11, 
415 (1959). 

18 Boru, F., and A.H. Warstra: Phys. Rev. 109, 456 (1958). 

19 Bussorati, A.: Nuovo Cim. 13, 909 (1959). 
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inneren Bremsstrahlung (J,) und der duBeren Bremsstrahlung aus dem 
Absorber I (J,). (s. Fig. 3, Kurve A). Da verschiedene Autoren™> a 
bei ihren Untersuchungen technische Praparate mit dicker Unterlage 
(z.B. Ag) verwenden, wurde der Einflu8 der Unterlage (A II) auf die 
EB-Ausbeute untersucht. Es wurde vermutet, daB die Diskrepanz in 
der Z-Abhangigkeit der EB 
zwischen eigenen  Polarisa- 
tionsmessungen und denen 
von Bist und Zappal™ durch 
die Unterlage bedingt ist, da 
der Riickdiffusionskoeffizient 
fiir Elektronen mit wachsen- 
der Ordnungszahl rasch zu- 
nimmt??. 

Die IB entsteht bei der 
f-Emission im Kern und ist 
vom Absorber unabhangig. 
Die EB-Ausbeute ist eie 
Funktion der Ordnungszahl 
des Absorbers. Die Kurve A 
an —}— in Fig. 3 zeigt die’ gemessene 
42 Bremsstrahlungsausbeute als 

0 WM 20 30 0 50 60 1 £,60 Funktion der Ordnungszahl 
Fig. 3. Die Kurven A, B und C zeigen die Bremsstrahlungs- Pa des Absorbers A I. (Das 


ausbeute fiir verschiedene Absorberkombinationen: als x 
B-Quelle diente ein (Sr°°+Y%) Praparat. Kurve A zeigt verwendete Prapar at besaB 


die Bremsstrahlungsausbeute fiir ein diinnes Praparat auf keine massive Interla | 
Hostaphanfolie als Funktion der Ordnungszahl des Absor re ak Unterl se ') 


bers I; Absorber I steht zwischen f-Quelle und Streu- Extrapohert man Kurve A 
magnet unmittelbar vor der Quelle. Kurve B zeigt dieselbe bPr x * 
Messung mit dem Unterschied, daB das Praparat eine aut Z =, so erhalt man die 


massive Silberunterlage hatte. In Kurve C wurde die IB-Ausbeute te Aus Kurve 
Bremsstrahlungsausbeute als Funktion der Ordnungszahl 


von Absorber I und II aufgetragen, wobei Absorber I und A kann man die prozentualen 
II jeweils die gleiche Ordnungszahl hatten Anteile der IB und EB fiir 
den jeweiligen Absorber I be- 
rechnen, z.B. erhalt man fiir einen Absorber aus Paraffin, wie er fiir 
IB-Messungen beniitzt wurde, ein Gemisch von 80% IB und 20% EB. 
Den EB-Anteil J, aus der Unterlage (A II) mit der Ordnungszahl Z, 
bestimmt man, indem man wiederum die Bremsstrahlungsausbeute als 
Funktion von 7, miBt, wobei Z, konstant bleibt (Kurve B). Extrapoliert 
man Kurve B auf Z,=0, so erhalt man die Summe der Bremsstrahlungs- 
anteile ([9+-,). I) ist bereits bekannt, so daB J, bestimmt werden kann. 
Mit wachsenden Z, und Z, tritt ein weiterer EB-Anteil [,(Z,, Z,) auf, 
der von Elektronen erzeugt wird, die aus dem Absorber II riickdiffun- 
dieren und im Absorber I Bremsstrahlung erzeugen und umgekehrt. Die 
20 Borne, W.: Z. Naturforsch. 4a, 542 (1949). 


bremsstrahlungsausbeure 


L(Z) 


QS 
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experimentellen Ergebnisse sind in Fig. 3 zusammengestellt. Die An- 
teile 7, und J; sind fiir die Bestimmung der Bremsstrahlungspolarisation 
nicht unwesentlich, da sie von diffundierten und depolarisierten Elek- 
tronen erzeugt werden und somit einen anderen, kleineren Polarisations- 
grad besitzen als der Anteil J,. Die drei Kurven A,B, C wurden im 
Bremsstrahlungsenergiebereich 400—560 keV gemessen. Fiir die Ener- 
giebereiche 250—400 keV und 560—720 keV waren die drei Kurven mit 
denen des ersten Bereichs nahezu identisch, falls man die Quanten- 
ausbeute in den drei Energiebereichen bei Z,;=Z,—= 82 normiert. 


5. Die zirkulare Polarisation der inneren Bremsstrahlung 


Die IB-Polarisation wurde mit Hilfe der Compton-Vorwartsstreuung 
an magnetisiertem Eisen gemessen. Wie das Experiment zeigt, ist es 
méglich auch mit Prozessen zweiter Ordnung quantitative Aussagen 


0 k(MeV) 0 OS 10 15 (MeV) 
Fig. 5 


a OS if, 
Fig. 4 


Fig. 4. Die gestrichelte Kurve zeigt die nach Formel (3.8) berechnete mittlere Polarisation der IB fiir P%?, 
Die MeSpunkte ergeben sich nach Formel (3.12), falls man die gemessenen Effekte € in diese einsetzt 


Fig. 5. Die gestrichelte Kurve zeigt die nach Formel (3.8) berechnete mittlere hucseueteloes IB ne al 

laubte Ubergange. Fiir unique verbotene Uberginge, wie Bee gibt es noch keine alterna = . 

Elektronenpolarisation fiir erlaubte und unique verbotene Ubergange gleich ist, ist zu vermuten, a Acs 

die IB-Polarisationen nicht stark voneinander abweichen. Die Me8punkte wurden daher mit dieser Kurve 
verglichen 


iiber das Verhalten der Paritaét bei schwachen Wechselwirkungen zu 
erhalten. Das Experiment zeigt ferner, daB die in der theoretischen 
Behandlung gemachten Naherungen (Vernachlassigung der Coulomb- 
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Abschirmung) nicht zu grob sind, so daB meBbare Abweichungen zwi- 
schen Experiment und Theorie nicht auftraten, wie es bei der IB-Aus- 
beute? der Fall ist. AuBerdem sollte geklart werden, ob sich die IB- 
Polarisation mit der Art des B-Ubergangs andert. 


Die giinstigste Absorberanordnung fiir IB-Messungen ergibt sich nach 
Abschnitt 4, wenn Absorber I aus Paraffin und Absorber II gar nicht 
vorhanden oder ebenfalls 

aus Paraffin ist. Mit sol- 

chen Absorberkombinatio- 

nen wurde die IB-Polari- 

eas sation der Isotope P*, 
(Sr9°+ Y9) und Bi#® als 

Funktion von H gemessen. 

Zum Vergleich zwischen 
Experiment und Theorie 

wurde aus den gemessenen 

Effekten @(Rk) die GrdBen 

P(k) nach Formel (3.12) 
berechnet. Das Ergebnis 

ist in den Fig. 4, 5 und 6 
dargestellt. Die angegebe- 

nen Fehlergrenzen enthal- 

ten nur den statistischen 

£ 2 Fehler. Eine Abschatzung 
38k(MeV) der méglichen systemati- 
Bi 6 Dimas rv widen den Toate, _schen Fehler zeigt, daB diese 
weichen jedoch stark von dieser Kurve ab. Die Abweichung um kleiner als die statistischen 


einen Faktor 0,62+0,08 kann mit dem Cancellation-Effekt sind 
erklart werden. Allerdings liegen auch fiir Bi?¥® noch keine ¥ : 


Berechnungen vor Da die IB 80% der Zahl- 

rate N* betrug und im ver- 

wendeten MeBbereich die EB-Polarisation sich kaum von der IB- 

Polarisation unterscheidet, ist die durch den EB-Beitrag verursachte 
Korrektur zu vernachlassigen. 


Der experimentell bestimmte Polarisationsgrad P. wurde mit dem 
theoretisch zu erwartenden verglichen, der fiir erlaubte Ubergange von 
PyTTE® angegeben wird: 


IPAs) seston eee ce 


+ Sy(Eo at 


S, und S, sind Funktionen, die von der maximalen f-Energie E, und 
der Bremsquantenenergie k abhangen. Sie wurden von verschiedenen 
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Autoren in Bornscher Naherung berechnet*. dist eine Kombination von 
Kopplungskonstanten, die energieunabhangig ist. d hat fiir einen er- 
laubten Ubergang bei maximaler Paritatsverletzung und V-A-Wechsel- 
wirkung den Wert —1. Setzt man P. aus (5.1) in die Gl. (3.8) ein, so 
erhalt man die theoretischen Kurven fiir die mittlere Polarisation P. 
in den Fig. 4, 5 und 6, die mit den experimentellen Polarisationswerten 
verglichen werden, indem man den gemessenen Effekt @ in Gl. (3.12) 
einsetzt. Fiir P%? stimmen die gemessenen Polarisationswerte mit den 
berechneten gut tiberein. Da fiir die Ubergangsarten von Y und Bi2? 
noch keine Rechnungen vorliegen, wurden die gemessenen Werte ver- 
suchsweise mit den fiir einen erlaubten 6-Ubergang berechneten Polari- 


Tabelle 1 
ps2 | yee | Bi210 
pgem 
: 1,01 +0.04 | —1,02+0,03 | —0,62+ 0,08 | eigene IB-Messungen 
Sel (St Sy) = = : : 
pee | 
arin —0,9814 £0,015 | — 1,00 + 0.037} — 0,73 + 0,02 vel? 


sationen verglichen. Fiir Y® findet man gute Ubereinstimmung zwischen 
gemessenen und berechneten Werten; wahrend man fiir Bi?! starke 
Abweichungen findet. 

Bei erlaubten Ubergangen entspricht in der Formel (5.1) der Bruch 
S,/(S;+S,) dem 6 =v/c bei Elektronenpolarisationsmessungen. Bildet 
man fiir die drei Isotope (P32, Y®%, Bi) den gemittelten Quotienten aus 
den gemessenen und den fiir erlaubte Ubergange berechneten Polari- 
sationswerten und vergleicht diese Werte mit Elektronenpolarisations- 


iP. . ot . . 
messungen A , so findet man gute Ubereinstimmung. 
—— Vie 


Die niedrige Polarisation bei Bi?!® ist wegen des Cancellation-Effekts 
auch bei IB-Messungen zu erwarten”. 


6. Die zirkulare Polarisation der 4uBeren Bremsstrahlung 

GOLDHABER u. Mitarb.® haben erstmals experimentell nachgewiesen, 
daB longitudinal polarisierte Elektronen in einem Target zirkular polari- 
sierte EB-Quanten erzeugen. Da alle bisherigen Messungen der EB- 
Polarisation nur qualitative Ubereinstimmung mit theoretischen Werten 
ergaben, wurde sie experimentell genauer untersucht. 

* Die numerische Auswertung von S, und S, fiir die drei verschiedenen f-Ener- 
gien wurde mit der elektronischen Rechenmaschine , Zuse‘‘ des Instituts fiir an- 
gewandte Mathematik, Mainz durchgefthrt. 


21 ScHOpPER, H.: Fortschr. Phys. 8, 327 (1960). 
22 WEGENER, H.: Z. Physik 164, 553 (1959). 
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FRONSDAL und UsEerRALL”’ berechneten die EB-Polarisation fiir un- 
endlich diinnes Target in Bornscher Naherung unter Beriicksichtigung 
von Screening-Effekten als Funktion der Targetordnungszahl und der 
EB-Quantenenergie fiir verschiedene f-Energien. Sie finden, daB die 
EB-Polarisation von der Ordnungszahl Z und bis zu 30° vom Brems- 
quantenemissionswinkel unabhangig ist. Falls diese Rechnungen auch 
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Fig. 7. Die gemessenen Effekte € des Bremsstrah- Fig. 8. Die ausgezogene Kurve gibt die nach Formel 
lungsgemisches wurden ftir verschiedene Brems- (3.12) berechnete EB-Polarisation P, an, wobei in 
quantenenergien als Funktion der Ordnungszahl Z, der Berechnung von F(k) in (3.12) bereits das 
des Absorbers I gemessen. Die Fehlergrenzen geben Bremsspektrum und das $-Spektrum von Y°%° 
den statistischen Fehler an berticksichtigt wurden 


fiir Elektronenenergien unter 2 MeV gelten, kann nur ein sekundarer 
ProzeB (z.B. Elektronenstreuung im Target) die EB-Polarisation andern. 
Da man in der verwendeten Versuchsanordnung nur mit dickem (d.h. 
alle Elektronen miissen absorbiert sein) Absorber messen kann, schien 
eine Messung der EB-Polarisation als Funktion der Ordnungszahl des 
Absorbers wegen der Z-Abhangigkeit der Elektronenstreuung anstelle 
einer Messung der EB-Polarisation als Funktion der Absorberdicke D sehr 
geeignet. In beiden Fallen kann man die Elektronenstreuurg durch 
Extrapoheren auf Z =0 bzw. D=0 ausschalten. Fig. 7 zeigt die Me8- 
ergebnisse fiir die EB-Polarisation als Funktion der Ordnungszahl Z 
des Absorbers I. (Absorber II war nicht vorhanden.) Innerhalb der 


23 FRONSDAL, C., and H. UBERALL: Phys. Rev. 111, 580 (1958). 
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Fehlergrenzen ist eine geringe Z-Abhangigkeit méglich, und zwar wird 
die EB-Polarisation mit steigendem Z schwach abnehmen. Extrapoliert 
man den gemessenen Effekt € auf Z =0, so erhalt man gute Uberein- 
stimmung mit den theoretischen Werten?®, 23, Die theoretischen mittleren 
Polarisationswerte wurden nach der in Abschnitt 3 beschriebenen Art 
berechnet. Die Ergebnisse wurden in Fig. 8 wiedergegeben. 


7. Der Einflu8 einer dicken Pradparatunterlage 
auf die EB-Polarisation 


Bist und Zappa! fanden bei mittlerer Ordnungszahl ein Maximum 
der EB-Polarisation, falls diese als Funktion der Ordnungszahl des 
Absorbers I aufgetragen wird. Dieses Maximum tritt bei den hier be- 
schriebenen Messungen (Fig. 7) nicht auf. Der einzige Unterschied in 


Tabelle 2 


0,41 + 0,04 | 0,29 + 0,08 Fe + 0,06 


| 
nel 250—800 | 1,00 | 0,25 | 0,93 | 0,43 + 0,04 


Paraffin 
| 


Paraffin 


0,43 + 0,04 | 0,22 + 0,02 | 0,11 +0,04 


Pb 500—600 | 1,00 | 0,25 | 2,60 | 0,45 + 0,05 
der MeSanordnung war der, daB Bist und Zappa in ihren Untersuchun- 
gen, 12 ein Praéparat mit massiver Silberunterlage (0,8 mm dick) ver- 
wendeten, wahrend die in dieser Arbeit verwendeten auf diinnen Folien 
aufgebracht waren. In Abschnitt 4 wurde gezeigt, daB J, und J; nicht 
vernachlassigbare Bremsstrahlungsanteile sind. Der mit einer Absorber- 
kombination A I und A II zu erwartende Polarisationsgrad ist: 


D Bl,+ Ri+ BI,+8h 7 
= i 2°32 WA 
Co Iygt+h+in,+ ds eh 


wobei P, der Polarisationsgrad des Bremsstrahlungsanteils J,, sel. 


Das Verhaltnis J,/(Z)+1,+J.+J;) ist groB falls Z,=3 (Paraffin) und 
Z=82 (Blei) ist. Mit dieser Absorberkombination wurde P, fiir eine 
Silber- und Bleiunterlage gemessen. Da Io, J,,/,, % und F/, bekannt 
sind, 1aBt sich aus dem fiir eine solche Absorberkombination gemessenen 
<P» die Polarisation P, nach (7.1) berechnen. Dabei ist J; vernach- 
lassigbar, da in Paraffin nur wenige Elektronen riickgestreut werden 
und die EB-Ausbeute der aus der massiven Unterlage A II riickgestreu- 
ten Elektronen im Paraffinabsorber AI klein ist. Das Ergebnis zeigt 
Tabelle 2. 

Am Ergebnis fiir P, fallt auf, daB das Vorzeichen gleich dem von &% 
und P ist, obwohl der EB-Anteil J, im wesentlichen durch riickgestreute 
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Elektronen erzeugt wird. Dieses Ergebnis la8t darauf schlieBen, daB 
der Elektronenspin stark mitgedreht wurde. Diese Erklarung ist aut 
einen relativistischen Effekt zuriickzufiithren. Die gemessenen Brems- 
quanten wurden von Elektronen mit relativ hoher Energie (>300 keV) 
erzeugt. Bei diesen Energien dreht der Spin des Elektrons bei dessen 
Ablenkung im Coulomb-Feld der Absorber-Kerne bereits mit *4. AuBer- 
dem ist die Depolarisation der Elektronen, wie HEINTZE zeigte, bei 
Riickdiffusion nicht vollstandig?*. P,1aBt sich nur sehr ungenau angeben, 


© Z (Paraftin) 


Fig. 9. Die Kurven wurden fiir eine mittlere Quantenenergie k = 500 keV gemessen. <P gibt die nach 

Gl. (7.1) berechnete Polarisation fiir ein (Sr®°-+ Y°°)-Praparat mit Silberunterlage an. (x sind eigene MeB- 

werte). Pgz sind die von Bist und ZappA™ als Funktion von Z, gemessenen Polarisationswerte mit 

Praparaten auf 0,8 mm dicker Silberunterlage und 0,1 mm dicker Silberabdeckung; sie liegen wesentlich 
hoher als die IB-Polarisationswerte 


da bei groBem J, auch J, und I, groB werden (s. Abschnitt 3). B, ist je- 
doch kleiner, héchstens gleich P,, da die Elektronen, die J, erzeugen, 
starker diffundieren. 

Rechnet man <P.) nach (7.4) als Funktion von Z, mit Z,= 46 (Ag) 
und den bereits durch Messungen bekannten Jo, 9- und P, , >-Werten 
aus, so erhalt man ein Maximum der EB-Polarisation, wie es Bist und 
Zappa fanden. Zur Kontrolle der aus den einzelnen Anteilen P, be- 
rechneten Kurve fiir <P wurden einige Polarisationsmessungen bei 
verschiedenen Absorberkombinationen ausgefiihrt (vgl. Fig. 9). Inner- 
halb der statistischen Fehler stimmen die MeBpunkte mit der aus den 
einzelnen Anteilen abgeleiteten Kurve iiberein. Der relative Verlauf 
der hier gefundenen Polarisation entspricht derjenigen von Bist und 
ZApPA. Das Verhaltnis der Polarisation fiir einen Pb-Absorber zu der- 
jenigen im Maximum wurde hier zu 0,8 gefunden, wahrend es bei Bist 


24 ToLHOEK, H.A.: Rev. Mod. Phys. 28, 277 (1956). 
25 HEINTZE, J.: Z. Physik 150, 134 (1958). 
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und Zappa 0,7 betragt (bei k =500 keV). Die Absolutwerte von P, 


liegen jedoch bei Bis und Zappa wesentlich héher; sie liegen sogar fiber 
den IB-Polarisationswerten, was nur schwer verstindlich ist. Vielleicht 
rthrt dies von der Vernachlassigung der in Abschnitt 3 und 4 ange- 
gebenen Korrekturen bei Bist und Zappa her. 

Das Nichtauftreten des Maximums im EB-Polarisationsverhalten 
bei hohen Quantenenergien! folgt aus dem starkeren Mitdrehen des 
Elektronenspins wahrend der Streuung?*. 


Herrn Professor Dr. H. ScHopper bin ich fiir die Uberlassung dieser interessan- 
ten Arbeit und fiir sein stetes Interesse zu groBem Dank verpflichtet. Herrn Pro- 
fessor Dr. F. StRASSMANN méchte ich herzlich dafitir danken, daB ich in seinem 
Institut die RaE-Praparate herstellen durfte. Ebenso méchte ich Herrn Dipl.-Chem. 
ROpER fiir seine freundliche Hilfe bei der Herstellung der RaE-Quellen danken. 
Fir klarende Diskussionen danke ich Herrn Dr. G. Hartwic herzlich. Diese Unter- 
suchungen wurden durch Mittel des Bundesministeriums fiir Atomkernenergie und 
Wasserwirtschaft erméglicht. 
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Anregung von Zinkoxyd durch langsame Elektronen 
Von 
P, WACHTER* 


Mit 12 Figuren im Text 


(Eingegangen am 25. Juli 1960) 


Under excitation with monochromatic electrons luminescence of a ZnO phosphor 
starts with a screen voltage of 2:8 volts (contactpotential 2-4 v) i.e. with an impact 
energy of 0-¢eV. A flattening was found in the rise of the fluorescence for screen 
voltages between 7 and 10 volts. This can be considered as an interaction of the 
incoming electron with the lattice electrons. The quantum efficiency of electrons 
having an energy of 10 eV was about one light quantum per 200 electrons. The work 
function of ZnO was found to be 4 eV. 


I. Einleitung 


Die Lumineszenz von dunkelleitendem ZnO wird schon durch lang- 
same Elektronen angeregt. KAISEL und SHRADER? fanden — bei einem 
gemessenen Kontaktpotential von 3,1 V — daB das Leuchten bei einer 
Schirmspannung von 2,5 V einsetzte. Bei so niedrigen Elektronen- 
energien, die mit der Breite der verbotenen Zone vergleichbar sind, ist 
dainit zu rechnen, daf die Lumineszenzkurve (Helligkeit des Leuchtens 
in Abhangigkeit von der Energie der anregenden Elektronen) durch die 
Banderstruktur des ZnO beeinflu8t wird. Andeutungen von Unregel- 
maBigkeiten bei 6, 9 und 12 V wurden von den Autoren in diesem Sinne 
verstanden. In einer eigenen friiheren Untersuchung? konnten diese 
Ergebnisse im wesentlichen bestatigt werden. Unterschiede ergaben sich 
lediglich in den UnregelmaBigkeiten der Lumineszenzkurve. 


In beiden Arbeiten hatte der anregende Elektronenstrahl, wie schon 
der Einsatz des Leuchtens bei einer scheinbar ,,negativen’’ Auftreff- 
energie von — 0,6 eV zeigt, infolge der hohen Kathodentemperatur eine 
erhebliche Geschwindigkeitsbreite, durch die Einzelheiten in der Struk- 
tur der Lumineszenzkurve verwischt werden konnten. Es war daher 
wiinschenswert, die Versuche mit hinreichend monochromatischen Elek- 
tronen zu wiederholen. 


* Diss. T.H. Miinchen 1960 (gekiirzt). 
1 SHRADER, R.E., and F.S. KatsEL: J. Opt. Soc. Amer. 44, 135 (1954). 
2 WacnterR, P.; Diplomarbeit T.H. Miinchen 1956, 
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II. Experimentelle Anordnung 


Die Verfahren, chromatische Fehler von elektrischen oder magneti- 
schen Linsen, sowie Gegenfeldmethoden zur Monochromatisierung der 
Elektronen zu verwenden, erwiesen sich als zu intensitatsschwach. Es 
bewahrte sich dagegen Monochromatisierung durch ein radial ablenken- 
des, prismatisches Magnetfeld sowie durch Herabsetzen der Kathoden- 
temperatur von z.B. 1000 auf 600 °K, was die mittlere thermische Elek- 
tronenenergie von 0,14 auf 0,08 eV absenkt. Es haben dabei nur 1% 
aller Elektronen Austrittsenergien iiber 0,25 eV. 


Als Lumineszenzréhre 
wurde wegen ihrer hohen 
Lichtstarke eine zylin- | Sohirmelektrode Phosphor- 
schich} 


dersymmetrische Hoch- ente gt magn fw 
. Fe y 
vakuumtriode gebaut fal ag // \\ 
Ghinmer 


(Fig.1). Sie bestand aus 
REY 


einer Oxydkathode in 
Schirmbilder 


kathooe 


der Achse, einem kon- 
zentrischen Anodenblech 
mit zwei gegeniiberlie- 
genden Schlitzen und 
dem ZnO-Schirm auf 
der durch eingebranntes Fig. 1. Die Lumineszenzréhre 

Zinnoxyd leitend ge- 

machten inneren R6hrenwand. Das ZnO wurde nach einem Verfahren 
von RIEHL und ORTMANN? hergestellt und in einer Korngr6Be zwischen 
0,01 und 0,06 mm verwendet. (Schichtdicke 2,35 mg/cm?.) Die Roéhre 
wurde bei 380 °C evakuiert und nach Ausgliihen der Metallteile bei einem 
Druck <10~* Torr abgeschmolzen. Ein Getter wurde nicht verwendet, 
um Vergiftungen des Schirms durch Getterdampfe zu vermeiden. 


Durch ein homogenes, achsenparalleles Magnetfeld, mit zwei Helm- 
holtz-Spulen auf 1% Genauigkeit erzeugt (Rohrenelektroden aus nicht- 
ferromagnetischem Material), wurde der Elektronenstrahl entsprechend 
den Elektronengeschwindigkeiten aufgefachert. Durch eine einfache 
Schlitzblende, die von auBen einen Teil des Schirmbildes abdeckte, 
wurde nur Licht durchgelassen, das von Elektronen eines bestimmten 
Energieintervalls stammte. Durch die Anwendung des Magnetfeldes er- 
halt man eine Trennung von Kathodengliihlicht und Schirmbild. Die 
beiden gegeniiberliegenden Schirmbilder wurden iiber Spiegel und Linsen 
gemeinsam auf einen Multiplier RCA 6655 abgebildet, dessen Konstanz 
durch eine stabilisierte Glihlampe kontrolliert wurde. 


3 Rieu, N., u. H. ORTMANN: Z. Elektrochem. 60, 2, 149 (1956). 
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III. MeBmethoden 


Da die Leuchthelligkeit dem Schirmstrom proportional war (s. unten), 
brauchte bei den Messungen nicht auf Konstanz des Schirmstroms ge- 
achtet werden. 


1. Monochromatisierung durch ein achsenparalleles Magnetfeld 


Damit die Monochromatisierung unabhangig von der Schirmspannung 
wird, muB nach den elektronenoptischen Ahnlichkeitsgesetzen das Ver- 
haltnis der Anoden- zur Schirmspannung konstant und der Spulenstrom 
der Wurzel aus den Elektrodenspannungen proportional sein. Die 
Anodenspannung wurde gleich der Schirmspannung gemacht, die Elek- 
tronen liefen also zwischen Anode und Schirm in einem feldfreien Raum. 
Der Spulenstrom wurde sorgfaltig von Hand eingestellt. Das Schirmbild 
ist nach Ort und GréBe konstant. Wegen des U-Gesetzes hangt der 
Schirmstrom von der Schirmspannung ab. Gelegentlich wurde auch 
versucht, den Schirmstrom durch Variation der Kathodentemperatur 
konstant zu halten. 


2. Monochromatisierung durch niedrige Kathodentemperatur 

Durch die Wahl einer geeigneten Oxydkathode und Verwendung 
einer lichtstarken Elektrodenanordnung war es méglich, mit Kathoden- 
temperaturen bis herab zu 600 °K zu arbeiten. Dabei wird die Ge- 
schwindigkeitsverteilung des Elektronenstrahls so klein, daB eine weitere 
Monochromatisierung nicht mehr notig ist. Da bei dieser Methode das, 
wenn auch schwache, Kathodengliihlicht st6rt, wurde es durch zwei 
Schottfilter BG 18 geschwacht. Da man jetzt nicht auf die Einhaltung 
der elektronenoptischen Ahnlichkeitsgesetze zu achten hat, konnten die 
Messungen durch geeignete Wahl der Elektrodenspannungen bei kon- 
stantem Schirmstrom durchgefithrt werden. 

Es war auBerdem méglich, Messungen mit einem Kathodenstrahl- 
oszillographen zu machen, der als Kennlinienschreiber verwendet wurde. 
Die horizontale Auslenkung war der Schirmspannung, die vertikale iiber 
einen Zweistrahleinschub sowohl dem Schirm- wie dem Multiplierstrom 
proportional. Die Schirmspannung wurde durch eine doppelweg gleich- 
gerichtete, ungeglattete Wechselspannung von 100 Hz variiert. 


IV. Vorbereitende Messungen 
a) Mit einem Doppelmonochromator der Firma Zeiss mit Remissions- 
ansatz wurde das Remissionsspektrum des ZnO aufgenommen. Nach 
Motiwo! liegt die Kante der ultravioletten Eigenabsorption von stéchio- 
metrisch reinem ZnO bei 385 mu. Unser gelbliches 7nO, mit UberschuB 


4 Mottwo, E.: Ann. Phys. (6) 3, 323, 230, 240 (1948). 
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an freiem Zn, hat einen kraftigen langwelligen Auslaufer (Fig. 2), aus 


dessen GréBe durch Vergleich mit Kurven von Moitwo auf einen Gehalt 
von etwa 0,3 Mol-% Zn im ZnO geschlossen werden kann. 


b) Beim Betrieb der Réhre mit verschiedenen Heizspannungen ergab 
sich, da8 zwischen 6,3 und 4 V Heizspannung der Emissions- und damit 
auch der Schirmstrom dem U?-Gesetz folgt. Unterhalb 4 V machen sich 
zunehmend Sattigungserscheinungen bemerkbar. Bei 2 V geht der Strom 
nach einem kurzen Anlaufbereich sofort in den Sattigungsstrom iiber. 

Mit dem Kennlinienschreiber 
laBt sich die Abnahme der Ge- “%o 
schwindigkeitsbreite des Elektro- al 


nenstrahls mit abnehmender Ka- 90 
thodentemperatur durch einen, 
bei héherer Zugspannung liegen- 00 


den Schirmstromeinsatz zeigen. 

c) In einem gesonderten Auf- 
bau wurde die Kathodentem- 
peratur in Abhangigkeit von 
der Heizspannung im Vakuum 


Sy 


Absorption 
SJ 


gemessen. Bei 2V betrug sie 40 

600°K. Aus dem S&attigungs- 

strom ergab sich nach der 30 

Richardson-Gleichung die Aus- ys 

trittsarbeit der Kathode zu1,5eV, 

in Ubereinstimmung mit Tabellen 70 

von M. v. ARDENNE® fiir eine 

Kathode aus 50% BaO und "390 340 360 300 400 420 ¥¥0 mp 
50% SrO. Fig. 2. Absorptionsspektrum des ZnO 


V. Ergebnisse 
1, Kontaktpotential 


In Fig. 3 ist sowohl fiir den ZnO-Schirm wie fiir die Zinnoxydschicht 
halblogarithmisch der Schirmstrom in Abhangigkeit von der Schirm- 
spannung bei niedriger Kathodentemperatur, also im Sattigungsstrom- 
bereich, aufgetragen. Wenn die effektive Schirmspannung U,;i, negativ, 
also die Schirmspannung kleiner als das Kontaktpotential wird, kénnen, 
entsprechend dem Anlaufstromgesetz, — J,= J, exp (¢ Ues/kT) — noch 
Elektronen infolge ihrer thermischen Energie auf den Schirm gelangen. 
Die Neigung der Geraden ist durch die Kathodentemperatur gegeben. 
Die Ordinatenwerte geben den Anteil der Elektronen mit einer bestimm- 


5 ARDENNE, M. v.: Tabellen der Elektronen-Ionenphysik und Ubermikroskopie. 
_ Berlin; Deutscher Verlag der Wissenschaften 1956. 
Z. Physik. Bd. 161 5 
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ten Mindestenergie (hier z.B. 1% mit E,,>0,3 eV) an. Der Schnitt- 
punkt der extrapolierten Geraden entspricht dem Kontaktpotential: 
2,4-+0,2 V fiir ZnO, 2,5 40,2 V fiir Zinnoxyd. 


2. Lumineszenz-Schirmstrom 


Die strenge Proportionalitat von Schirmstrom und Lumineszenz ist 
aus Fig. 4 zu ersehen, deren Kurven bei jeweils konstanter Schirmspan- 
nung, sowohl mit dem Oszillographen (Schirmstrom gegen Multiplier- 


Z,[Skt] 
700 


70 


Photostram (wilk. Einh.) 


GT 
Eo ipt CoS Ge Ol Tan, AE 20. 40 «60 «80 «100 720-740 Skt 


Schirmstrom 
Fig. 3. Anlaufstromgesetz und Kontaktpotential Fig. 4. Abhangigkeit der 


Lumineszenz vom 
zwischen Kathode und ZnO-Schirm 


Schirmstrom bei verschiedenen Schirmspannungen 


strom) wie auch punktweise durch Regelung der Heizspannung, auf- 
genommen wurden. Bei der oszillographischen Aufnahme wurde die 
Variation des Schirmstroms durch Abschalten der Réhrenheizung bei 
hoher Kathodentemperatur erreicht. 


3. Lumineszenz-Schirmspannung (Lumineszenzkurve ) 


Die Messungen der Lumineszenzkurve des ZnO fiihrten mit allen 
oben genannten Methoden zum gleichen Ergebnis (Fig. 5). Die aus- 
gezogene Kurve wurde oberhalb 4 V bei konstantem Schirmstrom ge- 
wonnen. MeBpunkte nach den anderen Methoden sind zusatzlich ein- — 
getragen. Lumineszenz konnte noch bei 2,8 V Schirmspannung gemessen 
werden. Die friiher'? beobachteten UnregelmaBigkeiten treten nicht 
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mehr auf, dagegen ist eine deutliche Absackung im Anstieg der Lumines- 
zenZ zwischen 7 und 10 V eindeutig zu reproduzieren. Ein Farbumschlag 
findet, wie experimentell festgestellt wurde, im ganzen Anregungsbereich 
nicht statt. Ebensowenig tritt eine merkliche Sekundarelektronenemis- 
sion auf. Messungen mit Rechteckimpulsen fithrten zur selben Lumines- 
zenzkurve, wobei sich die Nachleuchtdauer des ZnO zu < 10-5 sec ergab. 


Schirmstrom 


Photostrom 


ha EE ES Se ea) MS | VERON 
Fig. 5. Abhangigkeit der Lumineszenz von der Schirmspannung bei konstantem Schirmstrom 


4. Ausbeute 


a) Bestimmung aus der Empfindlichkett des Multipliers. Als Quanten- 
ausbeute definieren wir die Zahl der Lichtquanten pro auftreffendem 
Elektron bestimmter Energie. Als Energieausbeute das Verhdltnis der 
Lichtleistung zur Leistung der Elektronen. Bei konstantem Schirm- 
strom hat die Ausbeutekurve den gleichen Verlauf wie die Lumineszenz- 
kurve der Fig. 5. In Fig. 6 ist die spektrale Empfindlichkeit des Multi- 
pliers 6655 nach RCA (V, Amp/W) aufgetragen, weiterhin die Durch- 
lassigkeitskurve der Filter BG18 nach Schott &Gen. (D, in %) sowie 

‘das Emissionsspektrum des ZnO (£,) nach SHRADER and LEVERENZ®. 

In den nutzbaren Raumwinkel wird die Strahlungsleistung X = 
_[E,d/(W) emittiert, die in Fig.6 mit einem Umrechnungsfaktor 
‘s f[ E, dA =F (cm?) aufgezeichnet ist. Mit demselben Faktor ist der Mul- 
i tiplierstrom aufgezeichnet: s f E,V,D,d4 =a (cm? Amp/W). Die Strah- 
llungsleistung des Phosphors bei einer bestimmten Elektronenenergie 
und einem dabei gemessenen Photostrom 0 ergibt sich dann zu X =F b/a. 
In unserem Fall ist bei Anregung mit 10 eV-Elektronen die Elek- 
ttronenleistung 8-10°W, die vom Phosphor emittierte Lichtleistung 


6 LEVERENZ, H.W., and R.E. SHRADER: J. Opt. Soc. Amer. 37, 939 (1947). 
5% 
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4,5 -10-7W. Somit ist die Energieausbeute 1/530 und die Quantenaus- 
beute, die um den Faktor: Energie der Elektronen/Energie der Licht- 
quanten gréBer ist, ergibt sich zu 1/130. 

b) Bestimmung mit Hilfe einer radioaktiven Leuchtfarbe. Das leuch- 
tende Schirmbild wird durch einen radioaktiven ZnS—Cu-Phosphor be- 
kannter Strahlungsleistung ersetzt. Das vom Multiplier gemessene Licht 
des Phosphors wird mit dem des Schirmbildes verglichen. Diese relative 
MeBmethode ist frei von Fehlern durch Toleranzen in Filtern und Multi- 


| $! Fa 


/tultipler 
700 \- & 20000 45°10 


70000 


0 > 
3000 4000 «5000 = 6000 ~— 7000 AlAl 
Fig. 6, Bestimmung der Quantenausbeute aus der Empfindlichkeit des Multipliers 


plier, stiitzt sich aber auf die Annahme eines radioaktiven Gleichge- 
wichts im ZnS—Cu. Wir erhalten eine Quantenausbeute bei 10 eV- 
Elektronenanregung von 1/300. 

Beide geschilderten Methoden diirften nur auf den Faktor 2 genau 
sein, so daB wir als Quantenausbeute etwa 1/200 erhalten. 


VI. Diskussion 


Bei einem gemessenen Kontaktpotential von 2,4 V konnte Lu- 
mineszenz noch bei 2,8 V Schirmspannung nachgewiesen werden. Der 
friiher +? gemessene Einsatz des Leuchtens bei 2,5 V Schirmspan- 
nung — bei einem Kontaktpotential von 3,1 V (andere Kathoden) — der 
durch Elektronen mit erheblicher thermischer Energie verursacht wurde, 
ist durch die Monochromatisierung verschwunden. 

Aus der Austrittsarbeit der Kathode 1,5eV und dem Kontakt- 
potential 2,4-+-0,2 V, erhalten wir die Austrittsarbeit des ZnO zu 
3,9 +0,2 eV. Da das Fermi-Niveau etwa mit dem unteren Leitungsband- 
rand zusammenfallt?, gewinnt ein Elektron beim Eintritt in das ZnO- 


* Haun, EvE.: J. Appl. Phys. 22, 855 (1954). 
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Gitter eine Energie von etwa 4 eV, so daB es selbst bei Auftreffenergien 
um null eV durch direkten Sto8 Elektronen aus dem Valenzband ins 
Leitungsband (verb. Zone 3,2 eV) heben kann. Allgemein ist die Energie 
der Elektronen im Gitter gleich der Schirmspannung plus der Austritts- 
arbeit der Kathode. 

Auffallend an der Lumineszenzkurve ist ihr Verlauf im Bereich zwi- 
schen 7 und 10 V. Im folgenden Abschnitt wird versucht, dies mit der 
Wechselwirkung der einfallenden Elektronen mit den Gitterelektronen 
zu verstehen. 


VII. Theorie der Lumineszenzanregung durch langsame Elektronen 
1. Versuch einer Deutung 


Bei der Anregung des Leuchtens muB8 ein Elektron aus dem Valenz- 
band ins Leitungsband gehoben werden (direkte Anregung von Leucht- 
zentren kénnen wir aus Konzentrationsgriinden vernachlassigen), bei 
dessen Riickkehr tiber die Leuchtzentren das Licht emittiert wird. Riick- 
kehrprozesse tiber andere Gitterst6rungen verlaufen strahlungslos. Die 
einfallenden Elektronen geben ihre Energie vorwiegend an Gitterelek- 
tronen ab. Als solche stehen zur Verfiigung: 


a) Etwa 10° Valenzelektronen/cm?, die wegen des Pauli-Prinzips bei 
jedem Sto8 ins Leitungsband gehoben werden miissen. 


b) Etwa10?? Leitungselektronen/cm® ’, die beliebige Energien aufneh- 
men k6énnen. 


c) Elektronen aus tieferen Schalen, die wir vernachlassigen, weil ihre 
Anregungsenergien gréBer sind. 


Hoch ins Leitungsband angeregte Elektronen gelangen durch Cou- 
lombsche Wechselwirkung mit den anderen Leitungselektronen sehr 
schnell an den Rand des Leitungsbandes 8. 

Bei der Berechnung der Elektronenstreuung miissen wir wissen, ob 
der StoB klassisch nach RUTHERFORD oder wie ein einfacher KugelstoB 
behandelt werden kann, oder ob wir quantenmechanisch rechnen missen. 
Wir kénnen fiir Punktladungen in einem Dielektrikum eine Abschirm- 
lange von der Gré8enordnung der Gitterkonstanten d einfiihren, die das 
Feld einer Punktladung fiir Abstande gréBer als die Gitterkonstante um 
den Faktor 1/¢ schwacht. Fiir einen Coulombschen ZentralstoB ist der 
Minimalabstand } =e?/E. Ist er kleiner als d(é =b/d<1), kann man mit 
Coulomb-Streuung rechnen. Ist er gréBer (€>1), nahert sich das Teilchen 
wegen der Abschirmung bei einem Zentralsto8 trotzdem bis auf den 


8 Romps, R., u. F. Méciicu: Naturwissenschaften 29, 110 (1941). 
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Abstand d. Hier kénnen wir also mit StoB zwischen starren Kugeln 
vom Durchmesser d rechnen®. 

Ist die de Broglie-Wellenlange des Elektrons 4 =h |/2mE kleiner als 
der Minimalabstand beim StoB, darf man klassisch rechnen. Dieser 
Minimalabstand ist mindestens gleich der Abschirmlange d, sonst gleich 0. 

In Fig. 7 ist Ink mit k =)b/A iiber In & mit § =d/d aufgetragen. Fiir 
Wertepaare von In € und In k im 2. Quadranten liegt Coulomb-Streuung 
vor. Im 3. und 4. Quadranten muB quantenmechanisch gerechnet wer- 
den. Der 1. Quadrant wird durch eine Gerade mit der Steigung 1 auf- 
geteilt (A =d); unterhalb dieser Geraden muB man quantenmechanisch, 
oberhalb klassisch mit StoB starrer Kugeln rechnen. 

Bei b=1,4-107/E, A=2- 
Kugelsiop 10°8/VE (E in eV) und d=2.- 


af i 10-8 cm liegen In & und In & auf 
pixthentoneh ; einer Geraden: In k =1/2- In &+ 
iol fe so faeces 1/2 In 7, die die Abszisse bei 


E=50 eV, die Ordinate bei 
E=7 eV und die Grenzgerade 
im 1. Quadranten bei 1 eV schnei- 
14 det. Bei Elektronenenergien zwi- 
schen 1 und 7 eV diirfen wir klas- 

sisch mit Kugelstreuung, zwischen 

Fig. 7. Streumechanismus bei ElektronenstoB 7 und 50eV mit Rutherford- 

Streuung rechnen. 

Wir berechnen die StoBwahrscheinlichkeit zwischen Primar- und 
Valenzelektronen unter der Bedingung, da8 mindestens die Energie der 
verbotenen Zone =—}3,2 eV tibertragen werden muB. Das Leitungsband 
sel nach oben unbegrenzt, die Valenzelektronen seien am oberen Band- 
rand konzentriert. 


50eV 
guantenmeth. Naherung 


iA 


2. StoB zwischen starren Kugeln (1 eV<E<7 eV) 
Nach Energie und Impulssatz ergibt sich bei Massengleichheit der 
StoBpartner eine tibertragene Energie 


Ad = Bs eg (1) 


EF ist die Energie des Primarteilchens, @ der Streuwinkel (Fig. 8). Det 
differentielle Wirkungsquerschnitt ist 


do =" sin@dO (2) 


® Seitz, F., and I.S. KoEHLER: Solid State Physics, Bd. 2, S. 305. New York 
1956 
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und mit (1) 
2 AE 
COR tears at (3) 


Die Wahrscheinlichkeit fiir die Abgabe der Energie E, auf der Strecke dx 
bei 2, streuenden Kugeln im cm? betragt 
AE=E 
Waren, ae tds, 
AE=E, 
Wax = an, R? dx re 


(s. Fig. 9a) 


ie b 
L 26 = Ss 

a5 Aes, whee si 
Fig. 8. Sto8 zwischen starren Kugeln Fig. 9. StoBwahrscheinlichkeit bei Kugelsto8 und 


Coulomb-Streuung 


3. StoB bet Rutherford-Streuung (7 eV<E< 50 eV) 


Es ergibt sich auch hier aus Energie- und Impulssatz die auf das 
urspriinglich ruhende Teilchen iibertragene Energie 


12 
af: 
Qe rae x A 


(5) 


(E ist die Energie des stoBenden Teilchens, e dessen Ladung, # der StoB- 
parameter). Die Wahrscheinlichkeit, da8 ein Elektron der Energie E 
einen Betrag £, oder mehr auf der Strecke dx an ein Valenzelektron 
(Dichte ,) abgibt, ist 


Wdx=2n,pidx mit =? oe — — (6) 
E—E : 3 
Wdx=21n, e arp te (s. Fig. 9). (7) 


1 


Ist die freie Weglange / der Elektronen gro8 gegen die Phosphorschicht- 
dicke %)(A> %9), so folgt die Lumineszenz zwischen £, und 2£, der 
Wahrscheinlichkeitsfunktion der Gl. (4) oder (7), ist sie klein (A< %»), 
so findet bei Vernachlassigung von Konkurrenzprozessen jedes stoBende 
Elektron einen geeigneten StoBpartner zur Anregung. Zwischen £, und 
2E, sollte die Lumineszenzintensitat also energieunabhangig sein. 


aly 


Ly 
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4. SekundarstoBe 


Bei Primarenergien >2E, ist Sekundaéranregung méglich. Infolge 
der Verteilung der UberschuBenergie E — E, iiber beide Teilchen tritt 
sie aber im Bereich 2E,< E<3E, noch nicht allgemein auf. Erst bei 
Energien E =3E, hat eines der beiden Teilchen mit Sicherheit die fir 
eine weitere Anregung nétige Energie. Hierauf beruht die beobachtete 
Einbuchtung der Lumineszenzkurve. Wiirde keine Energieverteilung 
stattfinden, wiirde die Helligkeit treppenférmig ansteigen (Fig. 10a). 
Zum Verstandnis dieser Energie- 
verteilung dient Fig. 11. Fir 
StoBparameter zwischen ~, und 
p; behalt das Primarelektron eine 
a Energie >£, und kann ein 2. Mal 
anregen. Fiir StoBparameter zwi- 
schen ~, und #, iibertragt das 
Elektron eine Energie E’ zwi- 
schen FE, und 2F, (von der £, 
fiir den Ubergang ins Leitungs- 
band verbraucht wird) und _ be- 

halt selbst eine Energie <£,, 
ae a hig so daB kein Teilchen wirksam 
aid tenn eae bei Sekundaranregung stoBen kann. Fir StoBparameter 
<p, wird eine Energie >2£, 
iibertragen, das Sekundarelektron kann also ein 2. Mal anregen. Erst 
bei Primarenergien tiber 3, ist stets eine zweite Anregung médglich. 
Fir die Lumineszenzintensitat zwischen 2£, und 3 £, ergibt sich 
E(E —3E,) 


(Fig. 106 zwischen 2 £, und 3 £,). Der um jeweils E, verzégerte Einsatz 
der tertidren und quartaren St6Be macht sich, wie eine Rechnung zeigt, 
im weiteren Kurvenverlauf nur mehr unwesentlich bemerkbar; die 
Lumineszenzkurve steigt oberhalb 3 £, praktisch linear weiter an. 


5. EinfluB der Breite des Valenzbandes 
Beriicksichtigt man, daB die Valenzelektronen nicht am Bandrand 
konzentriert sind, sondern eine Verteilung iiber eine Bandbreite von 2 
bis 3 eV haben, gema8 einer geniherten Formel 


3° My qaad (n — Em) 


v(q) = 3 22 [1—Fuo) ig. 12), (9 


so ,,sehen“ Primarelektronen mit Energien >F, von den Valenzelek- 
tronen vorwiegend die in der Mitte des Bandes, miissen beim StoB also 
mindestens E+E, tibertragen. Sekundaranregung wird dann erst 
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méglich bei E>E,+(E£,+ E,). Wir erhalten die um Ex(~1,5 eV) par- 
allel verschobene, gestrichelte Kurve der Fig. 10. Allgemein méglich 
wird Sekundaranregung bei Beriicksichtigung auch der Valenzelektronen 
am unteren Bandrand erst bei E =2(E,+2E,), was in der ausgezogenen 
Kurve der Fig. 10d dargestellt ist. 

Infolge der Energieverteilung auf die Partner nach dem StoB ist der 
treppenformige Anstieg des Leuchtens oberhalb 2, verschwunden. In- 
folge der endlichen Breite des Valenzban- 
des wird die Einbuchtung noch vergréBert 
und zu hédheren Energien verschoben. 
Erst oberhalb 3£,+ 2E, nimmt die 
Helligkeit linear mit E zu. 

Wir koénnen also den Verlauf der 
Lumineszenzkurve bei héheren Primar- 
energien mit unseren Annahmen befriedi- 
gend verstehen. Dagegen miiBte das Fig. 11, StoBquerschnitte bei 
Leuchten bei FE, scharf einsetzen, da bei it Lie 
Energien zwischen E, und 2£, die Lumi- 
neszenz energieunabhangig sein miiBte. 
Beriicksichtigen wir, da8 wegen der ge- 
ringen Zahl der Valenzelektronen am 
Bandrand, die Weglange der Elektronen 
groB gegen die Schichtdicke werden kann, 
so fuhrt das wohl zu einem weniger steilen 
Leuchteinsatz, aber, wie eine Rechnung 
zeigt, miindet dieser schon nach 0,15 eV 
in das konstante Leuchten bis 2£, ein. 
Auch die Streuung an Leitungselektronen 1 
fieukouketrenzprozeSbringt’ nurieine) » Met?» Verelms der’ Elektronen, im 
weitere Abflachung des Anstiegs, um 
zehntel eV. Da auch die Wechselwirkung mit Gitterschwingungen beim 
ZnO als KonkurrenzprozeB zu schwach ist, den steilen Leuchteinsatz 
zu erklaren, miissen wir diese Frage offen lassen. 

Eine von Herrn Dipl.-Phys. H. VoceEr durchgefiihrte quantenmecha- 
nische Betrachtung der StoBvorgange im Gitter fiihrt im wesentlichen 
zu den gleichen Ergebnissen wie unsere klassischen Berechnungen. 
Lediglich in der Nahe der Bandrander treten infolge des Impulssatzes 
Modifizierungen auf, die St6Be in unmittelbarer Nahe des Bandrandes 


erschweren. 


Le/tungsband 


v(/n) 


Ly 


Ly 
pee ey et 


Valenzband 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Minchen 


Polarisation und Fokussierung 
von Molekularstrahlen durch Zweipolfelder 
Von 
H. FRIEDMANN 
Mit 7 Figuren im Text 


(Eingegangen am 29. August 1960) 


Zweipolfelder mit zwei Symmetrieebenen und nichtverschwindendem Feld auf der 
Symmetrieachse fokussieren Molekiile mit konstantem oder von der Feldstarke ab- 
hangendem Dipolmoment je nach ihrer Einstellung zum Feld in eine der beiden Sym- 
metrieebenen!. Sie haben den Vorteil einer im Vergleich zum Sechspolfeld sehr ein- 
fachen Geometrie. Stellt man als Quelle einen Spalt in einer Symmetrieebene auf, 
dann wird in diese Ebene eine gegeniiber dem Sechspolfeld? bzw. dem Vierpolfeld* 
wesentlich gréBere Intensitat an polarisierten Teilchen bei gleich guter Abtrennung 
aller nicht gewiinschten Spineinstellungen fokussiert. Das Feld hat im Fokussie- 
rungsgebiet praktisch einheitliche Richtung und verschwindet dort nicht, es eignet 
sich zur Ausrichtung der Atomspins. Experimentell wurde eine Intensitat 
polarisierter K-Atome von 10! Teilchen pro Sekunde entsprechend 16 uA erreicht. 


Einleitung 


Die Fokussierung von Molekularstrahlen durch radialsymmetrische 
Kraftfelder ist von FRIEDBURG und PAUL? bzw. BENNEWITz und PAuL® 
in die Molekularstrahlphysik eingefiithrt worden und hat zu einer be- 
deutenden Erhéhung der Intensitat polarisierter Teilchenstrahlen 
gefiihrt. Die magnetische Sechspollinse bildet einen Quellpunkt durch 
ein starkes Magnetfeld (Kernspin entkoppelt) fiir eine bestimmte Teil- 
chengeschwindigkeit und eine bestimmte magnetische Quantenzahl m 
des Drehimpulsvektors in einem Bildpunkt ab (m>0). Die Teilchen mit 
einem gegen das Feld gerichteten magnetischen Moment erfahren 
eine harmonische Bindung an die Symmetrieachse, die Teilchen posi- 
tiver magnetischer Energie laufen exponentiell aus. Zur Trennung von 
Teilchen mit verschiedener Spineinstellung geniigt ein System, das nur 
in einer Richtung die Fokussierungseigenschaften des Sechspolfeldes 
besitzt. Hier sieht man die Méglichkeit, die Intensitat durch die Ver- 
wendung senkrecht zur gewiinschten Fokussierungsrichtung angeord- 
neter Ofenspalte weiter zu steigern. Die Intensitat ist dann gegeniiber 

1 FRIEDMANN, H.: Phys. Verh. 9, 236 (1958). 


® FRIEDBURG, H., u. W. Pau: Z. Physik 130, 493 (1951). 
3 BENNEWITZ, H.G., u. W. Paut: Z. Physik 139, 489 (1954). 
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dem radialsymmetrischen System etwa im Verhaltnis Ofenhohe zu Quell- 
durchmesser vergréBert. Wir wollen zunachst ganz allgemein untersuchen, 
welche Felder (Fokussierungsfelder) eine harmonische Kraft auf einem 
Dipol in mindestens einer Richtung ausiiben. 


Die zylindrischen Fokussierungsfelder 

Aus Griinden der Einfachheit wollen wir uns auf Felder beschranken, 
die nur von den rechtwinkligen Koordinaten x, y senkrecht zu einer 
Symmetrieachse z abhangen, die bei der Annahme einer harmonischen 
Kraft immer vorhanden ist. Wir beschranken uns auf die Fokussierung 
magnetischer Dipole, die Anwendung auf elektrische Dipole bereitet 
keine Schwierigkeiten. Das Magnetfeld $ 1a8t sich dann in Form einer 
unendlichen Reihe schreiben mit den Komponenten B,, By. 


[o.e} co Cc 4 
a= > de, & ke a =))0;, ve: \S|=B = D Lpetgine a; x, 0; reell. (1) 
1,k;0 i,k;0 1,k;0 


An dieses Feld stellen wir die Bedingung cy) =c,,; =0 Cy9 +0, d.h. wir 
legen die X-Achse in die Richtung, in der in erster Naherung eine har- 
monische Kraft auf einem konstanten Dipol wirkt (x, y<1). Wir for- 
dern nur Fokussierung in einer Richtung 


oB ° ean fee 
t+k>2 
i+0 


AuBerdem mu8B unser Feld die Maxwellschen Gleichungen erfiillen. 


i : 
Qik Oe ett, AiR’ 


ig —— = 0; it ie 
rar 44 (3) 


a+4 
Wir wollen den Fall betrachten, daB das Feld B auf der z-Achse ver- 
schwindet. 


Coo — 9; Ayo = 90 = 9. (4) 

Die Glieder 1. Grades verschwinden dann ebenfalls auf Grund von Gln. 
(2) und (3). 
Clo = Gin tbin=0; yo = 219 = 4% 1 = 901 = O- (5) 


Fiir die Glieder 2. Grades erhalt man aus Gl. (3) sowie aus Gl. (2) die 
Gl. (6). 


By eee FO Boo Vc 2029 FY 2 Bey Hi ib 
t+k> 
3 Oat Sow b. xt io 
By = bg x” boo V 2dgge yt 2 Bin y 6) 
Bc, (2 +9") = D Crags yh 


t+k>2 


2 2 2 
C290 = 420 + bo. 
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Setzen wir alle Koeffizienten a;,, 5;, mit 7+k>2 gleich Null, so ver- 
schwinden alle c;, auBer cy) =Co2 und wir erhalten ein Parabelpotential. 
Alle zylindrischen Fokussierungsfelder fiir einen konstanten Dipol, die 
auf der Symmetrieachse verschwinden, sind bis auf Glieder hoheren 
Grades mit dem Sechspolfeld identisch. 

Wir nehmen nun an, daB B auf der Symmetrieachse nicht ver- 


schwindet: cyy=k0. Wir erhalten dann fiir die Glieder 1. Grades die 
Gl. (7), fiir die Glieder 2. Grades ergibt sich Gl. (8). 


49 M10 + 290 M19 = 9 €o1 C00 = 400 M10 — P00 10 
B50 city ieee Boo (7) 
Ay = — 09, = — C1 Ao 10 = %o1 : 
“00 £00 
1 gat a 
— 429 = 42 Beokk Coe 
$1= 2090 (Coa + Cao) a (8) 
Col = 490 (C02 20 4 b 
00 
— beg = Doe 3 Ay Coa: 
£00 


Die Form des Potentials ~-B ist hier durch die Gln. (2) und (3) auch 
ohne Riicksicht auf Glieder 3. und hdheren Grades nicht vollstandig 
bestimmt, wir wollen daher die Gl. (2) noch erweitern und verlangen, 
daB auch die Glieder 2. Grades in Gl. (2) verschwinden sollen. Wir 
fordern also, beziiglich der yz-Ebene, Symmetrie bis zu diesem Grad. 
Wir erhalten drei verschiedene Lésungen, namlich: 1. Alle a;,, b;, mit 
1+k=3 verschwinden und cyy=C99; 2. alle a;,, 6;, mit 1+k=1 und 
i+k=3 verschwinden und c.9=— Cog, Cox =0; und 3. es verschwinden 
nicht alle Koeffizienten a@;,, b;, 7+k—=3, insbesondere ist a@3,=-0 und 
damit cy;=+-0 [Gl. (9)]. 


Co (Coo — Con) = — Coo Ag0- (9) 


Die erste Lésung fiihrt auf ein Parabelpotential zuriick. Als Potential- 
linien findet man Kreise, deren Mittelpunkt nicht im Ursprung unseres 
Koordinatensystems liegt. Die zweite Lésung hat die Eigenschaft, daB 
durch das Verschwinden der Glieder 1. Grades keine konstante Kraft 
auftritt. Fiir diese Lésung ist es charakteristisch, daB die Kraft in der 
y-Richtung gerade umgekehrt gerichtet ist als in der x-Richtung, sie 
wirkt also fiir die in der x-Richtung fokussierten Teilchen defokussierend. 
Leider ist es nicht méglich, alle ungeraden Glieder in Gl. (2) zum Ver- 
schwinden zu bringen. Setzen wir z.B. a4) =0, so wird zwar C4) =Cy4 =0, 
es bleibt aber cy, stehen. 

So 


Oya ae wenn @,,=0. (10) 


“00 


amare 
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Ist umgekehrt a@4)==0, so kann cy, zum Verschwinden gebracht werden 
mit einer bestimmten Wahl von ayo, es bleibt dann jedoch cy9, co, un- 
gleich Null. 


Ls _ 1 Go hes 
C40 Coa 3 7 wenn 49 = — 20° (114) 


“00 3 0 
Dagegen ist es méglich, durch eine Symmetrie der Feldanordnung zur 
xz-und y x-Ebene alle geraden Kraftglieder zu vermeiden. Die Lésung 3 
fiihrt auf Felder geringerer Symmetrie, es tritt senkrecht zur Fokussierung 
eine konstante Kraft auf. Wir werden im weiteren Felder naher be- 
trachten, die der zweiten Lésung entsprechen und zur Vermeidung 
gerader Kraftglieder zwei orthogonale Symmetrieebenen enthalten. 


Das Zweidrihtefeld 


Das Feld zweier diinner gerader Leiter, die entgegengesetzt von 
Strom durchflossen sind, wird in der Molekularstrahlphysik verwendet, 
um in einigem Abstand von den Drahten ein Magnetfeld mit konstantem 
Gradienten zu erzeugen. Wir wollen das Feld in der Umgebung der 

_ Symmetrieachse z naher betrachten und legen dazu die x-Achse unseres 
Koordinatensystems durch die beiden Drahtzentren, der Abstand der 
| Drdahte sei 2a. Aus den Gln. (12) fiir die Feldkomponenten, die man 
| durch Zusammensetzen der von den einzelnen Leitern erzeugten Felder 
_ erhillt, finden wir in Gl. (13) die Ausdriicke fiir den Betrag der Feldstarke 
und den Gradientenvektor. Die gleichen Ausdriicke erhalt man auch 
fiir das Orthogonalfeld zu Gl. (12) (B,>—B,, B,—~B,); dieses Feld 
wird angenahert erzeugt durch zwei ferromagnetische Polschuhe mit 
halbkreisformigem Profil an Stelle der Drahte (Fig. 1). 


Meta if y y 2 
Be = 5 Bool eaap oe 

[ia *+a ithe (12) 
ar Boo cere eal Soa 


B= B= 0, y-=0)- 
B=By@A A=([y?+(x—a)*] [y?+(x+4)7]) + 


a =2% By, a? A®(a?— x? — y*) = 2 Boo! +2(2)'— 4(2)'--) 


OB _ __ 2 By, a? A3(a? + x* + 9?) 


ey ; fa y\2 | 
RAT: z(t ate a4 ech 


Es zeigt sich also, wie auch schon anschaulich aus dem Feldlinienbild 
za vermuten war, eine bis auf Glieder dritter und hoherer Ordnung 
lineare Kraft, die die Atome in einer abfallenden Potentialrinne sammelt. 
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Fiir negative magnetische Quantenzahlen liegt die Rinne in der x-Rich- 
tung, fiir Teilchen mit positiven Quantenzahlen in der y-Richtung. 
Wir lésen die Bewegungsgleichungen fiir eimen konstanten Dipol der 
Masse M mit m>0 unter Vernachlassigung von Kraftgliedern dritter 
und hodherer Potenz. Das Teilchen soll an der Stelle x), yg mit der 
Geschwindigkeit x%, yo, 29 in das Feld eintreten. 


Mi” == iy 2 Boo x = x, c08 (wt) + ~* sin (wt) 
3 y = Yo ec; 
My" = + f2Boo% y=VoCos(wt)+ 7% Sin(wt) (44) 
7 ‘ B, 
Mar 10 gaye oe = “2-08 


Die Teilchen fiihren in 
der x-Richtung eine har- 
monische Schwingung 
aus und laufen in der 
y-Richtung von der 
Symmetrieachse fort. 
Die Bewegung der Teil- 
chen mit m<0 erhalt 
a b mandurch Vertauschung 


ae 


Fig. 1au. b. a Das Zweidrahtefeld (Appollonische Kreisschar, Feld- - 
linien sind die Kreise mit dem Mittelpunkt auf der x-Achse). b Feld der trigonometrischen 
zweier Eisenpole mit gleichem Potential fiir Dipole wie in a Funktionen mit den 
hyperbolischen Funktio- 


nen. Das Bild eines auf der Symmetrieachse liegenden Quellpunktes ist 
ein Achsenkreuz. Der Abstand /, des Bildes von der Quelle ist von der 
Geschwindigkeit 2) der Teil- 
chen abhangig, fiir 29 kGnnen 
wir hier fiir alle praktisch 
wichtigen Falle wv setzen 
(20> Xo, ¥o)- 


p=a—, (15) 


Wird x oder y vergleichbar 
mit a, d.h. die Bahnauslen- 
kung vergleichbar mit dem 
Abstand eines der Zentren 
re * y der Apollonischen Kreisschar 

Fig. 2. Die Abweichung F der Kraft auf einen Dipol vom von der Symmetrieachse, 
linearen Ansatz beim Zweidrihtefeld. Fy+a~Ky;Fy:y~Ky dann wird der EinfluB der 
vernachlassigten Glieder hé- 

herer Ordnung merklich. Da die in G. (13) angefiihrte Entwicklung 
langsam konvergiert, ist es angebracht, den Feldverlauf fiir x, x =Aj4a 
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numerisch zu berechnen. In Fig.2 ist der Verlauf der Krafte in der Urr- 
gebung der Symmetrieachse dargestellt, in der Nahe der Drahtzentren 
steigt die Kraft zu rasch an, in gréBerer Entfernung fallt sie schneller 
ab, als dem linearen Ansatz entspricht. Die Anfangsbedingungen in 
Gl. (15) und der Wert fiir a miissen nun so gewahlt werden, daB die Bahn 
nicht aus dem Fokussierungsgebiet x, y<a auslduft. Will man Teilchen 
mit m> 0 untersuchen, dann wird der Quellspalt in y-Richtung aufge- 
stellt. Die Spalthdhe darf etwa gleich a sein (yy<1/2-a). Die Spaltbreite 
kann ohne Intensitatsverlust sehr klein gemacht werden (%»<a). Der 
Offnungswinkel in der x-Richtung B,,=o/v ist durch den erreichbaren 
Feldstarkeunterschied zwischen Feldmitte und Polschuhflache begrenzt. 
Schnittpunkt der Polschuhflache mit der x-Achse sei xq). 


\2 Mv? 
# Boo (=H) =i. (16) 


2 


Bei einem Polschuhabstand gleich a, d.h. <= > wird bei einem K- 
Strahl mittlerer thermischer Geschwindigkeit mit By,=5200 GB ein 
Offnungswinkel B, =10~? fokussiert. Durch die einfache Gestalt der Pol- 
schuhe ist das Sattigungsgebiet um 20000 GB leicht erreichbar; dem 
entspricht bei unserem K-Strahl ein Offnungswinkel von 2x 10-2, also 
eine Biindeloffnung von 1/25. Es wirkt nur der Teil x,,/a des Feldes 
fokussierend, der gleiche Ausdruck bestimmt auch die Abweichung vom 


Parabelpotential, sie betragt fiir a — > maximal 33 % vom fokussie- 


renden Anteil. Die Abweichungen vom linearen Kraftansatz sind beim 
Zweidrahtefeld verhaltnismaBig groB. Wir haben jedoch in Gl. (11) 
gezeigt, daB es ein Zweipolfeld gibt, das zu sehr viel kleineren Abweichun- 
gen von der Linearitat fiihrt. Allerdings hat dieses Feld kompliziertere 
Aquipotentiallinien ; neben den beiden Polen, die das Feld um die Sym- 
metrieachse bestimmen, miissen andere Pole angeordnet werden. Wir 
fiihren Naheres iiber Feldverlauf und Realisierung solcher Felder in 
einem der folgenden Abschnitte aus. 

In Richtung der y-Achse laufen die Teilchen m>0 von der Sym- 
metrieachse fort. Wir suchen den Ausdruck fiir den Offnungswinkel A, 
aller Teilchenbahnen, die ganz innerhalb des Fokussierungsgebietes Vyy/a 


verlaufen, etwa 2M = > und | y|< vy (Fig. 3). 


= YM , : =La des Magnetfeldes. 17) 
Ap, = 2% (een gia) y ange des Magn ( 


Fiir schnelle Teilchen mit i <4 wird der Offnungswinkel in beiden 


Richtungen gleich, wenn die maximale Entfernung von der Symmetrie- 
achse xj, Yy gleich sein soll. Der Offnungswinkel 4B, verschwindet 
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rasch fiir langsame Teilchen 2 bi > 4. Alle Teilchen mit einem anderen 
ip 


Eintrittswinkel, £, nicht in 4B,, werden am Ende des Magnetfeldes durch 

einen Spalt, der in der y-Richtung die Héhe des Fokussierungsbereiches 

hat, angehalten. Wir stellen noch fest, da8 Gl. (16) unabhangig vom 

Eintrittsort %), V9 gilt. Da die Bahn der Teilchen in der Fokussierungs- 

ebene nur in der Umgebung des Bahnscheitels wesentlich gekriimmt ist, 

kann die Lange des Magnetfeldes/ klein gegen die Fokussierungslange J; 

gemacht werden; z.B./]=1/3 l,, so daB die Biindeléffnung, die zur Ab- 

bildung gelangt, in beiden Richtungen x, y etwa gleich groB ist. Der 

Vorteil gegeniiber der Sechspollinse besteht dann in der einfacheren 

Anordnung, die bei gleichem Auf- 

wand die Fokussierung gr6éBerer 

4By Raumwinkel erlaubt, in einem Inten- 

sitatsgewinn durch die Vergr6Berung 

der Ofenflache und in dem fiir die 

Fi Teilche ae in der Defokussierungsebene Herstellung sehr sauber polarisierter 

ied (fir Ss Pestaat “ Atomstrahlen wichtigen Umstand, 

daB das Feld im Fokussierungsgebiet 

praktisch homogen gerichtet ist und an keiner Stelle verschwindet, es 

k6énnen daher keine Depolarisationserscheinungen durch nicht adiabati- 
sche Ubergange auftreten. 


Verwendung zur Polarisation eines Atomstrahls 
Das Feld sei so eingerichtet, daB Teilchen m>0 der mittleren Ge- 
schwindigkeit im Strahlv gerade auf den Auffaénger fokussiert werden. 
Der Eintrittsspalt sei wieder senkrecht zum Feld aufgestellt. Teilchen 
mit einer Geschwindigkeit v=-7 treffen mit einem Abstand x, auf die 
Bildebene auf. 


i = By bp (0) FO EO) — g.1,(0) 22; far [27 Lea. (48) 


Um zu entscheiden, von welcher Stelle x, ab wir Teilchen mit m> 0, aber 
mit v =v auszublenden haben um sicher zu sein, daB keine Teilchen m <0 
mitgemessen werden, wollen wir zunachst die Intensitadtsverteilung 
dieser Teilchen in der Bildebene betrachten. Da die Spaltrichtung fiir 
Teilchen m <0 in der Fokussierungsrichtung liegt, bleibt die Intensitat 
dieser Teilchen in der Bildebene gleichmaBig tiber ein Gebiet verteilt, 
das in der Spaltrichtung etwa die Ausdehnung des Spaltes aufweist. 
Senkrecht zur Spaltrichtung werden die Teilchen m <0 durch eine weg- 
treibende Kraft ebenfalls iiber ein weites Gebiet verschmiert. Will man 
nun Teilchen verschiedener Einstellung zum Feld trennen, dann geniigt 
es, fiir Atome mit weniger als 4 Einstellméglichkeiten zum Feld (J <1) 


| 


2: oe 
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eine strichformige Blende vor dem Feld und einen Spalt in der Bild- 
ebene, beide senkrecht zum Feld, so anzuordnen, daB alle in Feldrichtung 
nicht auf die Symmetrieachse zuriickgelenkten Teilchen angehalten wer- 
den. Bei Atomen mit vier oder mehr Einstellméglichkeiten gelingt die 
Abtrennung einer Komponente genau wie beim Sechs- bzw. Vierpolfeld 
nur mittels eines Geschwindigkeitsselektors. Durch die Stoppblende im 
Feld wird die Intensitaét J, im Verhaltnis des abgeblendeten Winkel- 


bereichs 6; zum Offnungswinkel B, vermindert ; ~(1 — fe die dazu 


mégliche Offnung des Spaltes in der Bildebene laBt Teilchen m > 0 mit 


einer Abweichung von der mittleren Geschwindigkeit im Strahl von Av 
passieren (i~4 v-G(Av);G (Av) & 1 fiir fa < 1). Durch genauere 
numerische Rechnung findet man, daB die Intensitat polarisierter Atome 
Av 


bei einem Wert 8* ~ 
keitsintervall fallen 78% der Strahlintensitat. 

Zum Vergleich mit dem Experiment wollen wir noch die Intensitat Jj 
eines auf diese Weise polarisierten K-Strahles berechnen. Unter der 
Voraussetzung, daB die freie Weglinge der K-Atome am Ofenspalt 
gleich der Spaltbreite sein darf, ergibt sich Gl. (19). 


1 ; becC 
ar maximal wird. In dieses Geschwindig- 


rns alte ave Abts ln 78 (19) 
Setzen wir als leicht realisierbare Werte fiir die Spalthéhe 4 =0,3 cm, 
fir B,—f,=1,3- 10°? und Af, =1,6- 107 ein, dann ergibt sich mit 
einem StoBquerschnitt o=1,6-107°cm? ein Strom _polarisierter 
K-Atome von 1,7 - 10! Teilchen/sec. 

Bisher haben wir den Einflu8 der héheren nichtlinearen Kraftglieder 
nicht beachtet. Sie bewirken bei Versuchen ohne Geschwindigkeits- 
selektion, daB die in der Bildebene fokussierten Teilchen m>0 keine 
ganz einheitliche Geschwindigkeit besitzen, sondern da8 diese Geschwin- 
digkeit noch etwas von den Anfangsbedingungen abhangt. Solange diese 
Geschwindigkeit innerhalb des eingeblendeten Intervalls bleibt, andert 
sich die Intensitdat des polarisierten Strahls nicht durch die nichtlinearen 
Terme. Beim Zweidrahtefeld entspricht dies etwa einem Bereich xy ~ 
Vy 1/2a. Natiirlich wachst die Intensitat weiter an, wenn man liber 
diesen Bereich hinausgeht, man fokussiert dann in diesen Gebieten Atome, 
deren Geschwindigkeit immer mehr von @ abweicht. 


Verwendung bei veriinderlichem Dipolmoment 


Wir wollen an dieser Stelle noch kurz auf die Fokussierung eines 
Dipols eingehen, dessen Energie im Magnetfeld in irgendeiner nicht- 


linearen Weise vom Feld abhangt, dessen Dipolmoment sich also mit dem 


Z. Physik. Bd. 161 6 
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Feld andert. Da elektrische Dipole meist einen quadratischen Stark- 
effekt zeigen, ist die Verwendbarkeit von elektrischen Zweipolfeldern 
zur Fokussierung erst durch die folgende Uberlegung klar. Die relativen 
Anderungen der Feldstarke im Fokussierungsgebiet sind bei Zweipol- 


feldern klein und kénnen durch geeignete Wahl der Werte <# } 2M. fiir 


die fokussierten Teilchen festgelegt werden. Zusammen mit der Feld- 
starke, bei der das Dipolmoment gemessen werden soll, wird damit auch 
iiber die Offnung des zugelassenen Biindels B,, B, verfigt, und zwar 
sinkt die mégliche Offnung mit abnehmendem Betrag der Feldenergie 
des Dipols und steigender Anforderung an die Feldkonstanz im Fokus- 
sierungsgebiet [(G1.16)]. Wenn die Anderung des Dipolmoments mit der 
Feldstairke nicht besonders stark ist und eine Feldkonstanz von +15 % 
geniigt, wird das verwendbare Fokussierungsgebiet durch das Werte- 


x 1 ! 
paar 2 aes > Sekennzeichnet. 
a 


a 


Weitere Zwerpolfelder 

Die symmetrischen Glieder 4. Grades in B, Cyg, Cy9, Cog, die die 
quadratischen Abweichungen vom harmonischen Kraftgesetz bestimmen, 
sind beim Zweidrahtefeld samtlich = 0, und zwar ist, wie man aus Gl. (13) 
entnimmit, ¢y9 = 1, Cs =47 Gig = — 4, Cay Slug = 1 mt BS =. Di Ae 
weichungen sind also betrachtlich gréBer als die der beiden Feldtypen in 
den Gln. (10) und (41). 

Wir betrachten zunachst ein Feld vom Typ der Gl. (10). Um leicht 
die Gestalt der Feldlinien zu erhalten, wahlen wir B,, B, méglichst ein- 
fach "wir setzen'C, 5 = 

B, = 1 + Cy9(x* — y?) Cog = 
By = — 2lgq% (20) 
B=1 + Cy9(x®— y®) + 2ch0 xy? + D) 6, x y*. 
i+kD6 
Die Form von B in Gl. (20) zeigt die gewiinschte Gestalt in den Gliedern 
4.Grades. Die aus Gl. (20) folgenden Polschuhflachen F ergeben sich 
nach einfacher Integration in Abhangigkeit von einer Integrations- 
konstante C. 
x2 y2 


Fs1+ 75-24 
me) 


Pca aera AS Soin 
Neben den beiden Polen A, B, die das Feld an der Symmetrieachse 
wesentlich bestimmen, treten vier weitere Pole auf, die den Feldverlauf 
weiter drauBen entscheidend veraindern (Fig. 4). Das Feld verschwindet an 
den Stellen « =0,| | =a. Da die Polschuhe bis an den brauchbaren Feld- 


bereich =m = > anschlieBen sollen, um den Polschuhabstand méglichst 
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klein zu halten, liegen die hier interessierenden Werte fiir C unter 1/2. 
Die Abweichungen von der harmonischen Kraft sind etwa halb so groB 
wie beim Zweidrahtefeld, sie sind jedoch etwa sechsmal kleiner bei einem 
Feld vom Typ der Gl. (44), von dem wir ein Beispiel in Gl. (22) geben. 
Es ist so gewahlt, daB die Feldkomponenten B,, B, nur Glieder bis zum 
4. Grad enthalten. 


B,=1 + Caq(2®— y®) + = cho (xt + 94) — 2chy x2 


4 1 

By = — 2039 %'y — — Cho(x*— 2) xy been | 
1 2 

B=1 + Cy9(x?— y?) + > 620 (x* + 94) te cals de) et | 
oB 2 4 Zee 
Ge = 2%20%(1 +3 C00 +5 cho x? 2 — = cho yt...) 
oB 2) 4 2 2 2 
gp 209 (1 5 aa tS cho x89? — = cho xt...) 


Fig. 4. Schnitt durch die Polschuhflachen eines Fig. 5. Schnitt durch die Polschuhflachen eines 
Feldes vom Typ der Gl. (10) mit |c| = 13/24 Feldes vom Typ der Gl, (11) 


Ohne die Glieder 4. Grades stimmt der Betrag der Feldstarke mit dem 
in Gl. (20) gegebenen iiberein. Feldlinien und Polschuhflachen haben wir 
graphisch in Fig. 5 wiedergegeben. Es treten neben den Polen A, B, die 
das Feld in der Umgebung der Symmetrieachse bestimmen, acht weitere 
Pole auf. Das Feld verschwindet an den vier Stellen |x| =0,34a, 
ly] =1,184. pune 

Eine einfache Realisierung dieser Felder ist naherungsweise durch 
igeeignete Anordnung von stromdurchflossenen Staében im Feld eines 
:Zweipolmagneten méglich. 


6* 
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Rabi-Apparat mit Zweipolfeldern 


Fiir die Verwendung von Zweipollinsen als Polarisator bzw. Analysa- 
tor bei Resonanzuntersuchungen an Molekularstrahlen spricht die hohe 
erreichbare Intensitat und das Fehlen von Zonen mit verschwindender 
Feldstirke, die zu Umklapp-Prozessen AnlaB geben kénnen. Bei An- 
wendung der flop out-Methode werden die Linsen mit parallelstehender 
Feldrichtung angeordnet. Der Analysatormagnet (/ =20 cm) wird etwa 
viermal langer als der Polarisator (1=5 cm) angelegt, so daB das durch 
die Geschwindigkeitsverteilung verbreiterte erste Bild des Ofenspaltes 
ohne Intensitatsverlust abgebildet wird. Interessanter ist die Anwendung 
von Zweipolfeldern bei der flop in-Methode. Hier ist es nétig, die Feld- 
richtungen um 90° gegeneinander zu verdrehen, um fiir Teilchen, die das 
Vorzeichen der magnetischen Quantenzahl geandert haben, die gleichen 
Bahnen zu erreichen, die bei der flop out-Methode bei parallelem Feld 
auftreten. Da die Felddrehung im starken Feld ausgefiihrt werden kann, 
ist dabei keine Depolarisation zu erwarten. Es ist aber auch méglich, 
ohne Felddrehung bei der flop in-Methode auszukommen und einen 
Polarisator als Zerstreuungslinse sowie einen Analysator fiir Teilchen 
mit verandertem Vorzeichen von m, als Sammellinse wirkend, so zu kom- 
binieren, daB die ganze Anordnung als Sammellinse wirkt und fiir einen 
gewissen Geschwindigkeitsbereich einen Spalt in einen Spalt abbildet. 
Hier laBt sich Winkelfokussierung in beiden Symmetrieebenen erreichen. 
Nimmt man zur Vereinfachung an, da8 die beiden Felder unmittelbar 
aneinander grenzen, dann ergibt sich fiir die Abbildung eines Punktes 
auf der Symmetrieachse in einen Punkt, der ebenfalls auf der optischen 
Achse liegt, die in Gl. (23) folgende Bedingung fiir die zwischen den 
Punkten herrschenden Felder 1, 2. 

Tg (2-2) =— tg (+) wie | 


U U Wy 


Tg (3 4) <= (P22). Os | 


Uv Wy 
Sind beide Felder gleich lang und die Kraft auf den Dipol gleich stark, 
so wird ©! & 2,4. 
U 
Wie bei radialsymmetrischen Linsen, laBt sich auch hier (selbst mit 
einer Linse) Geschwindigkeitsfokussierung 1. Ordnung erreichen, wenn 
die Atome nur eine viertel Schwingung im Feld ausfiihren?. 


Polarisation eines Kaliumstrahls durch ein Zweipolfeld 
Aufbau der Apparatur 


Als Polarisator diente ein Stahlmagnet mit zwei keilférmigen Spalt- : 


backen von 16cm Lange. Der Abstand zwischen den mit einem 
4 HAMILTON, LEMONIK, PIPKIN and REYNOLDS: Phys. Rev. 95, 1356 (1954). 


(23) 


| 
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Keilwinkel von 90° gefrasten Polschuhen war zwischen 1 und 2mm fest 
einstellbar. Die Magnetspitzen wurden vakuumdicht in ein Messingrohr 
von 7cm © eingefiihrt, an dem Ofenteil, Detektor und Pumpanschliisse 
angebracht sind. Der Ofen bestand aus einem direkt geheizten eisernen 
Rohr. Als Ofenéffnung diente eine kreisférmige Bohrung von 0,1 mm @ 
zu Messungen mit dem Ziel, die Fokussierungseigenschaften fiir Spalt- 
quellen punktweise zu bestimmen. Zur Erreichung groBer Intensitaten 
an A-Strahlen war ein 3mm hoher und 45 yu weiter Spalt eingebaut. 
Der Ofenspalt konnte um die Symmetrieachse gedreht und senkrecht 
zu ihr verschoben werden. Die Drehbewegung gestattet es, den Ofenspalt 
genau senkrecht zum Feld einzustellen. Die Ofentemperatur konrolliert 
ein Thermoelement. Die Atome werden grob mit einer gekiihlten Blende 
ausgesondert und treten nach 2 cm Weg durch einen Spalt in den getrennt 
ausgepumpten Magnetteil ein. Dort fallen sie auf die eigentliche Apertur- 
blende, die als 3mm hoher Spalt ausgebildet, fest am Magneteintritt 
mit den Polschuhen verbunden ist. Die Entfernung vom Ofenspalt 
betragt 2,5 cm. Bei den Messungen mit Spalten war genau in der Mitte 
des Aperturspaltes ein Pt-Draht mit 0,11 2 mm ausgespannt. Der Draht 
sowie die Blende sind geheizt, um eine Kondensation von K zu verhindern, 
die sich sonst bei starken Strahlintensitaéten schnell bemerkbar macht. 
Vor und hinter der Blende sind gekiihlte Cu-Flachen aufgestellt. Die 
Intensitatsverteilung der K-Atome konnte 3 cm hinter dem Magneten 
mit einem verstellbaren Langmuir-Taylor-Detektor beobachtet werden. 
Der Detektor besteht aus einem 0,07 mm @ W-Draht, der durch einen 
Spalt von 0,05 mm Weite von den Atomen eingesehen wird. In un- 
mittelbarer Nahe des Detektors ist eine gektihlte Cu-Flache angebracht. 

Die verhaltnismaBig groBe Lange des Magneten war dadurch be- 
stimmt, daB zur Durchfiithrung anderer Versuche der Bildpunkt einen 
bestimmten Abstand vom Magneten nicht unterschreiten sollte. Die 
Polschuhflachen sind an der Spitze nicht halbkreisformig ausgebildet. 
Bei der verwendeten Magnetisierung war die Spitze weitgehend gesattigt ; 
die wirklichen Orthogonalflachen zu den Feldlinien hatten die in Gl. (43) 
angegebene kreisformige Gestalt innerhalb eines Gebietes, das sich mit 
zunehmender Feldstarke vergréBerte. Die Fokussierungswirkung beob- 
achteten wir direkt durch Messungen der Schwingungsdauer einer dia- 
magnetischen Probe* (Bi), die in y-Richtung, an einem Quarzfaden 
hdngend, an verschiedenen Stellen y, x =0 angebracht war. Die Wirkung 
der Schwerkraft war bei der gewahlten Fadenlange von 10 cm zu ver- 
nachliassigen. Die Probenschwingung wurde mechanisch erregt und durch 
Unterbrechung eines Lichtstrahls oszillographisch registriert. Eine 
empfindliche Messung war durch Beobachtung der Resonanzerscheinung 


* Die spezifische Suszeptibilitat 7 von Bi betragt y= — 1,24 ° 10-8 [cgs]. 
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bei definierter Erregung des Aufhingepunktes mit einem Elektro- 
magneten méglich. Bei einer durch Widerstandsanderung eines in z Rich- 
tung angespannten Bi-Drahtes gemessenen Feldstarke Byyg =18100 GB 
zwischen den 1,8 mm voneinander entfernten Spitzen berechnet sich 
aus der bestimmten Frequenz w/2z von 19 Hz ein Anstieg des Gradienten 


( eae) = o* 6,2 x 108[GB/cm?]. (24) 
Ox «x Joo Boot 

Die Gl. (13) ergibt dazu einen Wert a4 =2,4 mm, aus der Abnahme der 
Frequenz mit wachsendem Abstand y von der Magnetachse folgt inner- 
halb |y|<1 mm der gleiche Wert. Damit ist eine Fokussierung eines 
K-Strahls bei einer mittleren Geschwindigkeit im Strahl 3 =6,2 x 10* cm 
je sec mit einem Offnungswinkel 8, =1,9 x 10~* méglich *. 


Messungen an Atomstrahlen 


Wir untersuchten die Fokussierung eines K-Strahls aus der kreis- 
férmigen Ofenédffnung bei verschiedenen Abstanden der Magnetspitzen d. 
Als Bild der Quelle entsteht ein Kreuz, die Atome m> 0 sind entlang 
der y-Achse, der Zustand m <0 auf der x-Achse fokussiert (Fig. 6). Bei 
richtiger Zentrierung des Ofens ist das Aufspaltungsbild symmetrisch 
zur (%, 2), (y,,2)-Ebene- 

Der Abstand der Magnetspitzen und damit die GréBe a wurde bei 
einem Feld By, =18000 GB so weit verringert (d =1 mm), bis die Atome 
mit der zweifachen mittleren Geschwindigkeit gerade auf den Auffanger 
treffen. Da alle ganzzahligen Teile von 2v zugleich abgebildet werden, 
entsteht eine Geschwindigkeitsfokussierung, die sich in dem _ iiber- 
raschend scharfen Strahlprofil bemerkbar macht. Es wurde kein 
Geschwindigkeitsselektor verwendet ! 

Die zweite in Fig.6 angegebene Intensitatsverteilung wurde an 
einem K-Strahl bei verandertem Feld aufgenommen, und zwar war der 
Abstand der Magnetspitzen auf 1,8 mm erweitert, die Feldstirke Bue 
betrug 18100 GB. Bei dieser Einstellung des Magneten vergréBerte 
sich die Héhe y des Fokussierungsgebietes, eine Fokussierung der zwei- 
fachen mittleren Geschwindigkeit war dabei nicht mehr méglich. Der 
Wegfall der Fokussierung schneller K-Atome ist deutlich in der Intensi- 
tatsverteilung sichtbar. Bei diesen Versuchen war der Offnungswinkel B, 
durch die Aperturblende auf 1,5 - 10-? festgelegt. Der bei einer bestimm- 
ten Geschwindigkeit fokussierte Raumwinkel dQ =28, +A, kann nur 


* Herr Recenrus hat hier mit einem halbkreisférmigen Polschuhprofil (Fig. 1) 
unter Verwendung eines Co-Stahls hoher Sattigung ein Feld von 40000 GB und 
einen Wert (dB/dx + 1/%)y9 = 1,6 + 108 GB/cm?2 erreicht. Der Polschuhabstand be- 
trug 2,6 mm. Die Abweichungen vom Parabelpotential waren dabei, durch Satti- 
gungseffekte bedingt, teilweise merklich geringer als nach Gl. (13). 
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aus den Felddaten errechnet oder unter Kenntnis des aus der Maxwell- 
Verteilung fokussierten Geschwindigkeitsbereiches an dem Verhaltnis der 
Intensitat J;, J) mit und ohne Feld abgelesen werden. 


y=7mm 


x=G%mm 
"F Detekfor A , 


x. 
“G8 0 06 O08 Qo G6 -O8 0 348mm 

Fig. 6. Die Intensitatsverteilung J; eines K Strahls aus einer Punktquelle bei einem Anstieg des Feldgradien- 

ten (1/% 0B/0x)), von 24,4 +105 (a) und 6,2+10® G/cm® (6) durch Schnitte aus dem Aufspaltungsbild 

dargestellt 


Einen starken Strahl polarisierter K-Atome erhielten wir aus einem 
/ 3mm hohen in y-Richtung aufgestellten Ofenspalt. Da hier Fokussie- 
rungseigenschaften iiber einen weiten y-Bereich gebraucht werden, 


x 
= 7. AE. 0O QS 7mm 
Fig. 7. Fokussierung eines K-Strahls aus einem Spalt J; bei einem Anstieg des Feldgradienten (1/% 0B/0x), 
von 6,2 + 10° G/cm? in den Schatten J, eines vor dem Spalt aufgespannten Drahtes 


muBte der Magnetspalt auf 1,8 mm geéffnet bleiben. Bei der verwende- 
ten Magnetlange und der geringen Sattigungsmagnetisierung unserer 
Polschuhe war damit die Geschwindigkeitsfokussierung auch bei starker 
Erregung nicht mehr erreichbar. Der Strahl, der durch das Schatten- 
gebiet des jetzt in der Aperturblende aufgespannten Pt-Drahtes fallt, 
ist vollstandig polarisiert (Fig. 7). Die Auffillung der Intensitét im 
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Schattengebiet durch die Wirkung des Magnetfeldes ist direkt ein MaB 
fiir den eingeblendeten Anteil y der Geschwindigkeitsverteilung und den 
fokussierten Raumwinkel 42 


Jp ep, SAO ah 1 ese (25) 
0 2 fp 


Aus dem gemessenen Detektorstrom und der wirksamen Flache des 
Auffangers ergab sich ein Strom polarisierter K-Atome von 1,1 - 10 Teil- 
chen/sec in einem Strahl von 3 mm x 0,9 mm Querschnitt Q. Die Ofen- 
temperatur war dabei auf 394° C eingestellt, hierbei ist die mittlere freie 
Weglange der K-Atome gerade gleich der Weite des Ofenspaltes. Bei 
hdheren Ofentemperaturen T steigt der Strahlstrom weiter an, zugleich 
beobachten wir eine langsame Auffiillung der Intensitat im Schatten- 
gebiet bei ausgeschaltetem Feld. Die Polarisation des K-Strahls, die bei 
T< 395° C nur durch Kleinwinkel-Streuung im Restgas gestért wird und 
nach einem Vergleich der Intensitatsverteilung J, mit der aus der 
Geometrie folgenden Verteilung besser als 96% ist, sinkt dann ab. 

Mein besonderer Dank gilt Herrn Professor Dr. F. Bopp fiir die tatkraftige 


Forderung der Arbeit. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich eine 
groBherzige Beihilfe. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Marburg 


Die Quadrupolmomente der Kupferisotope 
und die Hyperfeinstruktur der Uberginge 
3d’ 4s* m?D—3d" 4p ?P im Kupfer I-Spektrum 
Von 
WOLFGANG FISCHER * 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 16. September 1960) 
Unter Benutzung elektromagnetisch getrennter Isotope wurde die Hyperfein- 
struktur der Ubergange 3d? 4s? m2D — 3d 4p2P interferenzspektroskopisch unter- 


sucht. Aus den A- und 8-Faktoren der Terme 3d? 4s? m "Dale 5/2 Wurden fir die 
Quadrupolmomente der Kupferisotope folgende Werte berechnet: 


Q(Cu) = (— 0,20 + 0,04) - 10-*4 cm’, O(%Cu) = (— 0,19 + 0,04) - 10-24 cem?. 


Ferner wurde die Isotopieverschiebung dieser Ubergange gemessen. 


I. Einleitung 


Die Quadrupolmomente der Kupferisotope wurden bisher sowohl 
durch optische Untersuchung der Hyperfeinstruktur geeigneter Uber- 
gange im Kupfer I-Spektrum? ‘als auch durch Hochfrequenzmethoden® $ 
bestimmt. Da die Hochfrequenzmethoden nicht nur das Verhaltnis der 
Quadrupolmomente der beiden Isotope lieferten, sondern aus den Ergeb- 
nissen der paramagnetischen Resonanzmethode von BLEANEY u.a.”§ 
ihre GréBe selbst berechnet werden konnte, ist eine méglichst genaue 
optische Bestimmung der Quadrupolmomente der beiden Kupferisotope 
erwiinscht, um die Ergebnisse der beiden véllig verschiedenen MeB- 
methoden vergleichen zu kénnen. Fiir einen eindeutigen Vergleich ist 


x Teilweise vorgetragen auf der Physikertagung Bad Nauheim 1959 [s. Phys. 
Verh. 10, 18 (1959)]. 

1 ScHULER, H., u. Tu. Scumipt: Z. Physik 100, 113 (1936). 

2 Brix, P.: Z. Physik 120, 725 (1949). 

3 KoPFERMANN, H., A. STEUDEL, S. WAGNER u. W. WALCHER: Nachr. Akad. 
Wiss. Géttingen, Math.-phys. Kl. Ila, Nr. 4 (1953). 

4 Murakawa, K.: J. Phys. Soc. Japan 11, 774 (1956). 

5 Becker, G.: Z. Physik 130, 415 (1951). 

6 KRUGER, H., u. U. MEvER-BerKHOoUT: Z. Physik 132, 171 (1952). 

? BLEANEY, B., K.D. Bowers and D.J. Es. INGRAM: Proc. Phys. Soc. Lond. 
A 64, 758 (1951). ; 

8 BLEANEY, B., K.D. Bowrrs and R.S. TRENAM: Proc. Phys. Soc. Lond. 
A 66, 410 (1953). — Breaney, B., K.D. BowERs and M.H.L. Pryce: Proc. Roy. 


Soc. Lond. A 228, 166 (1955). 
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jedoch die bisher erreichte MeBgenauigkeit der optischen Methode 
zu gering. Wir haben deshalb in Fortsetzung einer fritheren Arbeit, 
die von KopFERMANN u.a. im hiesigen Institut in Verbindung mit dem 
II. Physikalischen Institut der Universitat G6ttingen durchgefiihrt 
wurde’, die Hyperfeinstruktur der beiden Ubergange im Kupfer I- 
Spektrum, 3 d9 4s? m?D5.—3@° 4p ?Biig A =5782 A und 34° 4s?m2Ds5,.— 
30° 4p*B. A4=5700 A unter Benutzung von isotopenreinem Kupfer 
neu vermessen, um gegeniiber friiher eine gréBere Genauigkeit zu er- 
zielen und um unsere Untersuchung auch auf das Kupferisotop 65 aus- 
zudehnen. Wahrend der Durchfiihrung dieser Arbeit erschien eine Ver- 
Sffentlichung von MurRAKAWA‘, in der die Hyperfeinstruktur dieser 
beiden Linien und der Linie 3d° 4s? m?D;).—3d° 4p ?Byg A=5105 A 
allerdings mit natiirlichem Kupfer untersucht wurde mit dem Ergebnis, 
daB das Verhaltnis der 4-Faktoren der beiden Terme m?D3). und m?D5/9 
von dem theoretisch zu erwartenden Wert abweicht. Da bei Verwendung 
von natiirlichem Kupfer Aussagen iiber die Hyperfeinstruktur gerade bei 
dem dritten Ubergang 4 =5105 A besonders schwer sind, haben wir auch 
diese Linie mit getrennten Isotopen untersucht, obwohl zur Bestimmung 
der Quadrupolmomente dieser Ubergang nicht so sehr geeignet ist. 
(Zum Beispiel folgt aus den Messungen von MurRAKAWA fiir die Isotopie- 
verschiebung der dritten Linie ein Wert, der um 2-10-?cm? kleiner 
ausfallt, als zu erwarten ist.) Emme Stérung der beiden Terme m ?Dsgjp 5) 
— darauf wiirde namlich die erwahnte Abweichung von der Theorie 
hindeuten — hatte einen Einflu8 auf die Berechnung der Quadrupol- 
momente aus den B-Faktoren der Terme m?Dg)o 5.9. AuBerdem beab- 
sichtigten wir eine méglichst genaue Bestimmung der Isotopieverschie- 
bung dieser drei Ubergange. Die Isotopieverschiebung fallt namlich 
bei diesen Ubergangen besonders gro8 aus und ist deshalb von einigem 
Interesse. 


II. Experimentelles 


Zur Durchfiihrung der Untersuchung der Hyperfeinstruktur der drei oben 
erwahnten Ubergange im Kupfer I-Spektrum benétigten wir etwa 20 mg isotopen- 
reines Kupfer. Wir haben diese erforderliche Menge mit dem Marburger elektro- 
magnetischen Isotopentrenner hergestellt. Kupfer 63 war auf 99,7% und Kupfer 65 
auf 999 angereichert. Als Auffanger wurden bei der Trennung verwendet Alu- 
miniumtaschen mit schragem Boden, dem gegeniiber eine Platinfolie eingepaBt 
war. Zerstaubung des Bodens beim Aufprall des Ionenbiindels fiihrte zu einem 
isotopenreinen Kupfer-Aluminium-Belag auf der Platinfolie. Dieser Belag wurde 
unter maSigem Erhitzen in einer schwachen Sauremischung aus Salpetersaure und 
Schwefelsiure aufgelést. Die Lésung wurde durch Filtrieren von unléslichen Be- 
standteilen unbekannter Zusammensetzung befreit. 80% des aufgefangenen Kup- 
fers konnte in der Lésung nachgewiesen werden. Zur massenspektroskopischen 
Bestimmung der Isotopenreinheit wurden etwa 50 ug Kupfer auf ein Wolframband 
elektrolytisch abgeschieden. Das Wolframband diente dann als Jonisierungsband 
einer Thermionenquelle des Massenspektrometers. Fiir die spektroskopische Unter- 
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suchung wurde das isotopenreine Kupfer elektrolytisch auf den Innenflachen eines 
eimseitig offenen Zylinders aus spektralreinem Silber abgeschieden. Die Anregung 
des Kupferspektrums erfolgte in einer mit fliissiger Luft gekiihlten Hohlkathode 
uiblicher Bauweise®. Der oben erwahnte Silberzylinder diente als Hohlkathode. 
Als Tragergas fand Neon Verwendung. Die Hohlkathoden wurden mit Stromen von 
10 bis 30 mA betrieben. 2 mg Kupfer lieferten etwa 15 min ein intensives Kupfer- 
spektrum. Zur Auflésung der Hyperfeinstruktur wurde ein Pérot-Fabry-Interfero- 
meter verwendet. Als Vorzerleger diente ein Drei-Prismenspektralapparat der 
Firma Steinheil. Die Abbildung der Pérot-Fabry-Interferenzen auf den Spektro- 
graphenspalt erfolgte mit dem Objektiv Symmar (f = 360 mm) der Firma Schneider, 
Die Pérot-Fabry-Platten waren mit dielektrischen Vielfachschichten versehen. Es 
wurden Etalons der Langen 10 bis 20 mm benutzt. Zur Aufnahme der Hyperfein- 
strukturen verwendeten wir die Scienta-Photo-Platten der Firma Gevaert mit der 
Emulsion 52A64 und 71A64. Die Platten wurden bis zum Schleier vorbelichtet 
und mit Atomal-Feinkornentwicklung entwickelt. Wahrend des Entwickelns wur- 
den sie sorgfaltig gepinselt. Die Belichtungszeit variierte von 1 bis 5 min. Ins- 
gesamt wurden von jedem Isotop etwa 50 Aufnahmen unter verschiedensten Ver- 
suchsbedingungen angefertigt. Die Auswertung erfolgte im allgemeinen mit einem 
Komparator und in einigen besonderen Fallen mit einem Registrierphotometer 
nach RENNINGER. 


III. Auswertung und Ergebnisse der optischen Untersuchung 
Die Hyperfeinstruktur, die durch ein magnetisches Kerndipolmoment 


mw und ein elektrisches Quadrupolmoment Q verursacht wird, 148t sich 
durch die Gleichung 


Wp ==-C+BC(C mi, CHFFA)SIy sy +n 


beschreiben. Dabei bedeuten J und J die Drehimpulse von Kern und 
Elektronenhiille und F den Gesamtdrehimpuls des Atoms. Bei alkali- 
ahnlichen Elektronenhiillen kénnen der A-Faktor und der B-Faktor, 
sofern keine Storung vorliegt, durch die folgenden Ausdriicke dargestellt 
werden: 


a i fet NAO Riz g 2 
“407-3 emt 3,1826 \ (v/a)? / ii Mk ae as ( ) 
B = 1 7, Oe ee gee . 
eto A887 ToroayGaw \lal®/) 10 ome (2,7) (3) 


7 = Gesamtdrehimpuls des Leuchtelektrons 
1 = Bahndrehimpuls des Leuchtelektrons 
y = Abstand Elektron— Kern 
a) = Bohrscher Radius 
|, = Bohrsches Kernmagneton ; 
F,, R, = Relativitatskorrekturen von der GréBenordnung eins. 


, 


9 KOPFERMANN, H.: Kernmomente, 2. Aufl. 1956. 
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In Fig. 1 findet man die Hyperfeinstruktur der hier interessierenden 
Terme und Ubergange und die hier verwendete Komponentenbezeich- 


A AS57004 AS51054 
A 5762 v2 r r 
3 3 
eam a SSRI? 
CEO; DCO Na a ae cme ey a BY Oe ad 
3 3 4 
De 3 
Dap 2 MDa é 2 
2 7 
vf 7 
0 ty) 
a 
A S782A 
a Sr b, C- eine. 
ASTOOA 
a b é a 
ASIO5A 
a b (3 gd 
b 


Fig. 1a. Hyperfeinstrukturaufspaltung der Terme m *Dsia,sig und 4p *Prja,3/2 fiir jeweils ein Isotop. 
Da Hyperfeinstrukturaufspaltung der Ubergiinge A= 5782 A, A=5700A und A=5105A ftir jeweils ein 
Tsotop 


nung. Fig. 2 gibt eine Registrierkurve der Linie Cu 6 5 A=5782 A wieder 
und vermag eine Vorstellung der erreichten Auflésung zu vermitteln. Fig.3 
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zeigt, wie bei der Auswertung die teilweise Uberlappung der einzelnen 
Hyperfeinstrukturlinien beriicksichtigt wurde. Bei diesem Beispiel 
des Uberganges Cu 63 A= 
5782 A wurde die nichste 
Ordnung der Komponente 
a durch passende Wahl des 
Etalons so nahe an die Linie 
d herangeschoben, daB d 
von den Linien ¢ und c’ und 


ae ? E Fig. 2. Photometerkurve der Linie Cu 65 4=5782 A, Etalon 
der Linie a in etwa gleicher 10mm, Links oben ist die Photometerspaltbreite angegeben 


Weise angezogen wird. 
Die B-Faktoren der Terme m ?D3)9 5). lassen sich aus den Kompo- 
nentenabstanden nach den folgenden Gleichungen berechnen: 


A=5782A  72B(D,5.) = (0 —a) — (d—3B), ( 
24 B (Dg)2) = ( 
A=5700A 72B(Dz/) = (b—a) —(d—b) +11,6B(Pyp), ( 
(Dsj2) = ( 

( 


24 B (Ds). 2(6—a)—$ l(c BoD eh Pie 
A=5105A 720B(D5) =9(b —a) —4(d—a) —0,6A(B 
Mee) : 
336 B(Ds2) = 7(b — a) —A(c a) — 0,35 A (P52) 
+100 B (P5/.). 


Se ee 
—_ 
\O 
— 


Fig. 3. Zusammengesetze Intensitatsverteilung von Cu s 2=5782 A, Etalon 13mm. (E =10-? cm") 


Diese Gleichungen gelten unter der Voraussetzung, daB bei nicht aufge- 
losten Liniengruppen der gemeinsame Schwerpunkt dieser Gruppe ein- 
gesetzt wird. 

Man entnimmt der Fig. 1 b ohne weiteres, daB der Linienabstand (b — a) 
bei allen drei Ubergangen sehr gut zu messen ist, wahrend die Abstande 
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(c —b) und (d —b) nicht so sicher bestimmt werden kénnen, da sich die 
einzelnen Komponenten gegenseitig stéren. MiSt man an den Registrier- 
kurven die Abstande (c — b) und (d —b), ohne die gegenseitige Anziehung 


Tabelle 1. MeGergebnisse der Hyperfeinstrukturaufspaltung der Uberginge A= 5782 A, 
A=5700A und A= 5105A. Alle Angaben in 10-* cmt 


Ubergang (b—a) | (c—b) (d—b) 
| | 
Cu 63 2=5782A <102,7 >156,1 
173,0+0,4 | 102,0+1,0 | 157,640,8 
| 
Cu65 A=5782A | <4 40,4 > 168,8 
185,040,5 | 110,2+1,0 | 169,5-+1,0 
Cu 63 A=5700A <110,4 > 160,8 
176,5+1,0 | 109,7+1,0 | 161,5+4,0 
Cu65 A=5700A <117,8 > 172,4 
488.0-24.0) | 4475-4 Omi d73.64- 40 
(b—a) (c—a) | (d—a) 
Cu63 A=5105A) 89,840,4 | 149,240,8 | -- 
Cu65 A=5105A _ <160,6 > 196,1 
95,3 +0,6 159,8+0,8 _ 


der beiden Linien c und d zu beriicksichtigen, so wird man fiir (c — 8) 
einen zu groBen und fiir (d — d) einen zu kleinen Wert erhalten. Man kann 
jedoch mit diesen Werten und dem sehr genau meBbaren Abstand (b — a) 
eine obere und eine untere Grenze fiir die B-Faktoren angeben, wodurch 


Tabelle 2. Abschidtzung der B-Faktoren 


me crigrien Cu’ | i 
A= 5782A O17, <= eae < 0,24, | 0,165 < peste 20,23, 
A= 5700A 0,165 < pal < 0,22, | 0,16, < ote < 0,225 
Re $08 A 0,044 < md < 0,095 


diese schon sehr gut bestimmt werden. Setzt man namlich diese Werte 
— man findet sie in Tabelle 1 mit einem GréBer- oder Kleinerzeichen 
versehen — in die Gln. (4) bis (9) ein, so liefern die Gln. (5), (7), (9) einen 
zu kleimen Wert fiir den B-Faktor und die Gln. (4), (6), (8) einen zu 
groBen Wert, sofern man noch fiir (b—a) den auf Grund der Fehler- 
angabe kleinst- oder gréBtméglichen Wert sinngemaB einsetzt. Die 
Ergebnisse sind in Tabelle 2 zusammengestellt. Es ergibt sich, daB durch 
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diese oberen und unteren Grenzen die B-Faktoren schon recht gut be- 
stimmt sind. Fiir eine genaue Bestimmung von (d—b) und (c—bd) 
miissen die A-Faktoren der Terme 4 *Fij2,3/2 bekannt sein. A (Pj) 
wurde aus der Dublettaufspaltung (6, —b,) der Komponente b des Uber- 
gangs A= 5782 A bestimmt, und A (Zj2) aus der Verbreiterung der Kom- 
ponente b des Ubergangs 4 =5700 A abgeschatzt. [B (Bs) wurde dabei 
zu — 0,03 -10-*cm™+ angenommen.] Die Ergebnisse sind in Tabelle 4 
eingetragen und fallen gréBer aus, als von fritheren Autoren angegeben 
wird. Ohne Beriicksichtigung der gegenseitigen Anziehung der beiden 
Linien 6, und b, betragt jedoch in Fig.2 z.B. der Abstand der beiden 
Piks der Komponente b in der innersten Ordnung 33,5 - 10-3 cm und 
in der nachsten Ordnung 31,8 - 


10°*cm™+, wahrend nach friitheren Tabelle 3 

Messungen die Aufspaltung nur B-Faktoren des Terms m®Ds/. 
30,0 -10°*cm™ betragen sollte. Auf Berechnet | OB (Dy,) a 
die gleichen Werte fiir diese Aufspal- Ga ne | Foteart jose! 
tungsfaktoren fiihrten Messungen 

der Hyperfeinstruktur der Ubergan- 4 | 0,21,+0,01, | 0,21; + 0,02, 


ge 4 *Bie 32 —5S ?Syj des Kupfer 
I-Spektrums, iiber die an anderer 
Stelle berichtet werden soll. Auf die 
Bestimmung der Quadrupolmomente 7 | 0,194+ 0,04, | 0,19, + 0,04, 
haben die Werte dieser A-Faktoren 

jedoch keinen groBen EinfluB. Sie beeinflussen vielmehr nur die A-Fak- 
toren der Terme m ?D3). 5,2 merklich. Die endgiiltigen Ergebnisse unserer 
Messungen sind in Tabelle 1 zusammengestellt. Sie wurde im allge- 
meinen sowohl mit Photometer und mit Komparator gefunden. Der 
angegebene Fehler ist der doppelte statistische Fehler. In Tabelle 3 sind 
die Werte fiir die B-Faktoren zusammengestellt, die entsprechend den 
Gln. (4) bis (9) berechnet werden kénnen. Im Rahmen der MeBgenauig- 
keit stimmen die einzelnen Werte vorziiglich tiberein. In Tabelle 4 end- 
lich sind die A- und B-Faktoren zusammengestellt, durch die die gemes- 
sene Hyperfeinstrukturaufspaltung am besten wiedergegeben wird. 
Wahrend das Verh4ltnis der A- und B-Faktoren der beiden Isotope sehr 
gut mit den Ergebnissen der Hochfrequenzmethoden tibereinstimmt, 
weicht das Verhiltnis der A-Faktoren A(D;)2) und A(D3)2) von dem theo- 
retisch zu erwartenden Wert ab. Fiir beide Isotope gilt: 


5 0,209 + 0,03 | 0,187 + 0,04, 


| 0,20, + 0,02, | 0,194 -+ 0,02. 


A (Ds) F(3/2) _9,404+0,01  statt 0,429 = 3/7. 
A (Dsj2) F (5/2) sire 


F (3/2) und F(5/2) sind Relativitatskorrekturen, deren numerischer Wert 
der Monographie von KoprERMANN entnommen wurde?. Die in der 
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Einleitung erwaihnte Messung von MuraKawa‘ findet also ihre Bestati- 
gung. Verursacht diirfte diese Abweichung wohl durch Storung der 
Terme m ?Dgjo 59 sein. Als Stérpartner kommen, da die Terme der 
Konfigurationen 34° nd sehr gut einer Ritzformel gentigen, vor allem 
die Terme 3d° 45 5s ?D5jo 5/2 in Frage (vgl. dazu ahnliche Verhdltnisse 
beim Gallium?°). In diesem Fall sollten die B-Faktoren von der Stérung 
noch weniger oder gar nicht beeinfluBt werden. Leider reicht die MeB- 
genauigkeit nicht aus, um dies zu iiberpriifen. Die Stérung ist allerdings 
nicht sehr groB, denn aus den A-Faktoren berechnet man fiir die magne- 
tischen Kernmomente Werte, die von den Ergebnissen der Kernresonanz 
nur um wenige Prozent abweichen. Um aus den B-Faktoren die Qua- 
drupolmomente berechnen zu kénnen, muB gemaB Gl. (3) zunachst 


Tabelle 4. Zusammenstellung der A- und B-Faktoren 


63.4 | 63B ) 65.4 sB 
mei 405° em>* | 10-3 cm 40-3 cm? 40-8 cm 
| | 
3.49 45? m® Da/y 61,3 -£0,5 0,20;+0,03 | 65,6+0,5 0,19, + 0,03 
3d94s?m™*Ds. | 24,5+0,5 | 0,08 0,03 | 26,3+40,5 0,07 + 0,03 
3d% 4p 2P i, | 16,040,5 - | 17,0+0,5 — 
3d 4p2P), Po 6a aos 6,2 + 0,6 —0,03* 


<1/r3>) bekannt sein. Auf Grund des oben Gesagten erscheint es sinnvoll, 
aus den A-Faktoren A(D3).) und A(D5)9) unter Verwendung der aus der 
Kernresonanz bekaniuten Werte fiir die magnetischen Momente nach 
Gl. (2) zu berechnen (Methode I und II). Fermer kann zur Berechnung 
der Quadrupolmomente fiir ¢1/735 der Wert benutzt werden, den STERN- 
HEIMER mit Hartree-Fock-Wellenfunktionen berechnet hat"(Methode III) 
und weiterhin der Wert, der aus der Feinstrukturaufspaltung der beiden 
Terme mi #Ds/9 5), berechnet werden kann, wobeinach FERMI und SEGRE® 
Z;=19,6 ist (Methode IV). Die Ergebnisse der vier Methoden sind fiir 
B (Ds)g) in Tabelle § zusammengestellt. Sie stimmen vorziiglich iiberein, 
so daB der Mittelwert als das endgiiltige Ergebnis angesehen werden soll. 
Der angegebene Fehler beriicksichtigt neben der MeBungenauigkeit die 
Unsicherheit, die aus dieser Berechnung folgt. Auf fast die gleichen 
Werte aber mit einem wesentlich gréBeren Fehler fiihrt die Berechnung 


* Dieser Wert wurde nicht gemessen, sondern berechnet unter Vernachlassigung 
der Stérung von *Py). durch v?Py/) 

10 KosTER, G.F.: Phys. Rev. 86, 148 (1952). 

11 STERNHEIMER, R.M.: Phys. Rev. 95, 736 (1954). 

12 FerMI, E., u. E. SeGrt: Z. Physik 82, 729 (1933). 
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der Quadrupolmomente aus den B-Faktoren B (D5)2), Wo auBerdem die 
UngewiBheit iiber den B-Faktor B (Bz) sich sehr stérend bemerkbar 
macht, so daB diesem Ergebnis nicht so groBes Gewicht beizulegen ist. 


Tabelle 5. Quadrupolmomente der Kupferisotope aus den B-Faktoren 


nach verschiedenen Methoden berechnet 
de Ea ee ae i TS 


aby Bercchrist Q(Cu®s) Q(Cuts) 
nach Methode t0-"om era at 

REP tat Heme Maa ee bet ey OMe 
B (D3/9) I — 0,18, 0) 135 

B (Daya) IL | ~0,195 eer 

B (Dey) ili’ ih) 0.49: — 0,19, 

B (Dsjp) a At) Sor 220, 20, 

B(Dy) | Mittelwert | —0,20 £0,04 | —0,19 £0,04 
BiDyi | Ik | —0,18,40,08 | 0,17, 6,08 


Als Ergebnis unserer Arbeit ergeben sich demnach fiir die Quadrupol- 
momente der beiden Kupferisotope die Werte: 


Q(Cu) = (— 0,20 £0,04) - 10-*4cm?, Q(*Cu) =(— 0,19 £0,04) - 10-%4cm?, 


Tabelle 6. Isotopieverschiebung der Uberginge A= 5782 A,A= 5700 AundA=5105A. 
Alle Angaben in 107-3 cm 


Verschiebung der IsV des Mittelwert Normaler IsV ohne norm. 


Ubergang Hfs-Komponente | Ubergangs Effekt Effekt 


| 
A=5782A | da |4+66,4+0,5| 75,0 |+75,2+0,5| +46 | +70,6+40,5 
Ab | +78,1+0,5 75,4 


A=5700A |] da | +66,5+0,5| 75,3 | +75.440,5} +46 | +70,8+40,5 
ABM 2298'64-0,55).) 75,5 
R= 5105A | da | +70,2+05| 75.4 |+75.5405/ +5,2 | +70,3+0,5 


Ab | +76,0+0,5 75,6 


Diese Werte sind zu vergleichen mit den Werten, die von BLEANEY u. a. 
aus ihren Messungen der Hyperfeinstruktur der paramagnetischen Reso- 
nanz berechnet werden”: 


Q(Cu) = (— 0,16 £0,03) -10-%cm?, Q(%Cu) = (— 0,15 + 0,03) - 105 -Aem?: 


Innerhalb der angegebenen Fehlergrenzen stimmen beide Ergebnisse 
gerade noch iiberein. Auf Sternheimer-Korrekturen wurde verzichtet. 
Danach sollten die Quadrupolmomente um 20% grdBer sein, als hier 
angegeben wird. 

13 GotGMAN, I.I.: Phys. Abh. Sow. 6, 44 (1956). 
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Zur Bestimmung der Isotopenverschiebung wurde die Verschiebung 
der Komponenten a und b gemessen. Diese ist mit Ja bzw. Ab bezeichnet 
und in Tabelle 6 eingetragen. Die aus dieser Komponentenverschiebung 
sich ergebende Isotopieverschiebung der Uberginge ist fiir die beiden 
Uberginge 2=5782 A und 2=5700A innerhalb der MeBgenauigkeit 
gleich, wahrend die Isotopieverschiebung des Ubergangs /2=5105 A 
etwas gréBer ist. Da dies fast gleich dem Unterschied des normalen 
Effekts ist, bedeutet dies, da8 fiir alle drei Ubergdénge im Rahmen der 
MeBgenauigkeit entsprechend der theoretischen Erwartung Kopplungs- 
effekt und Volumeneffekt der Isotopieverschiebung gleich groB ausfallen. 


Herrn Professor Dr. W. WALCHER danke ich fiir die Anregung zu dieser Arbeit, 
sein férderndes Interesse fiir ihre Durchfiihrung und zahlreiche klarende Diskussio- 
nen. Fiir wertvolle Hinweise gebiihrt mein Dank ferner Herrn Dr. STEUDEL, 
Heidelberg, der auch die Verspiegelung der Pérot-Fabry-Platten durchfiihren lieB. 
Die Deutsche Forschungsgemeinschaft hat diese Arbeit durch Zurverfiigungstellung 
der wichtigsten Gerate erméglicht. 
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Optical Investigation of the band structure of GaSb 
By 
MANUEL CARDONA 
With 2 Figures in the Text 
(Received September 28, 1960) 


The reflectivity of GaSb has been measured for photon energies between 0:5 and Sev. 
A structure similar to the one observed for the reflectivity of germanium has been 
seen. Reflectivity maxima occur at 1-95, 2:47 and 4:3 ev, which can be associated 
with the same mechanisms producing similar structure in germanium. Thus, a 
further proof of the close similarity of the band structures of Germanium and GaSb 
has been obtained. 


Introduction 


The band structure of GaSb exhibits a considerable amount of simi- 
larity to the band structure of Ge. The direct energy gap E, which 
occurs at the center of the Brillouin zone, is equal to 0-813 ev at 4 °K, 
very close to the corresponding value in Ge (E,=0-89). The effective 
mass at the (000) minimum of the conduction band is m,=0-047. The 
conduction band has a set of minima in the (111) direction of k space 
at the edge of the Brillouin zone, 0-08 ev above the (000) minimum ®» ®. 
The effective masses corresponding to these minima are close to the 
corresponding values for the lowest conduction band minima in Ge, 
which occur also in the (111) direction. The temperature coefficient 
of the energy separation between the (000) and (111) conduction band 
minima in GaSb has been shown to be very close to the corresponding 
coefficient for Ge °. 

Puitipp and Tarr‘ have measured the reflectivity of germanium 
for photon energies between 1 and 10 ev. Sharp reflectivity peaks occur 
at 2-1 and 4-4ev. By using the Kramers-Kronig relationship between 
the real and the imaginary part of the dielectric constant, the values 
of the absorption coefficient and refractive index can be found from 
the reflectivity for a sufficiently wide energy range. By this method, 
Puitipp and Tart have shown that the reflectivity maxima in Ge cor- 
respond to sharp increases in the absorption coefficient. The energies 


1 ZWERDLING, S., B. Lax, K. J. Burton and L. Rotu: J. Phys. Chem. Solids 
9, 320 (1959). 
2 Sacar, A.: Phys. Rev. 117, 93 (1960). 
3 Carpona, M.: J. Phys. Chem. Solids (to be published). 
4 PuHiripp, H.R., and E.A. Tart: Phys. Rev. 113, 1002 (1959). 
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of the reflectivity maxima are equal to the energies at which the cor- 
responding absorption edges occur, within the uncertainty in the def- 
inition of these edges. Puiritps® has attributed the 2-1 ev absorption 
edge to direct transitions between the L3 valence band maximum and 
the L, conduction band minimum which occurs in the (111) direction 
at the edge of the Brillouin zone. 

This reflectivity peak has been shown to be resolvable into two peaks 
at 2:4 and 2-3 ev®7. The 0-2 ev separation between these peaks cor- 
responds to the estimated spin-orbit splitting at the L3 valence band 
maximum thus it seems reasonable to attribute the observed structure 
in the reflectivity to transitions between each one of the spin-orbit 
split L3 valence band extrema and the L, conduction band minimum. 
The 4-4 ev absorption edge might be due to transitions between the X, 
valence band maximum and the X, conduction band minimum®. The 
purpose of this paper is to report a similar structure observed for the 
reflectivity of GaSb, which further confirms the closeness of the band 
structures of Ge and GaSb. 


Experimental Method 
The optical set up used for the reflectivity measurements is shown in 
Fig. 1. A Leiss single monochromator provided monochromatic radia- 
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Fig. 1. Optical set up used for reflectivity measurements in GaSb 


tion, A glass prism and a tungsten bulb were used in the infrared and 
visible region and a quartz prism in the ultraviolet with a Bausch and 
> Puitiips, J.C.: J. Phys. Chem. Solids 12, 208 (19649). 
® Carpona, M., and H.S. Sommers jr.: To be published. 
* Tauc, J., and A. ABRAHAM: Czech. J. Phys. (to be published). 
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Lomb hydrogen arc as the light source. The radiation, which was chop- 
ped at 13 cycles, was detected by a radiation thermocouple form 0-5 to 
1 ev, an RCA 319 photocell from 1 to 1-8 ev and an RCA 935 photocell 
from 1-8 to 5 ev. The signal from the detector was amplified and recorded 
in a millivolt recorder. The beam from the monochromator was focused 
on the sample by means of two spherical and one plane mirror. The 
sample was slightly off normal incidence in order to separate the incident 
from the reflected beam. As the angle of incidence was kept below 10°, 
it can be shown that the reflectivity under these conditions differs from 
the reflectivity for normal incidence by less than 1%. The reflected 
beam was picked up by the mirror A and imaged by the quartz lens Q 
on the detector. The intensity of the incident radiation was determined 
by sliding the mirror B into the position B’ and thus sending the beam 
to the detector without reaching the sample. A knowledge of the re- 
flectivity of mirrors A and B as a function of wavelength is not necessary 
provided the reflectivity is the same for both mirrors. Mirrors A and B 
were cut from an Alflex front surface mirror made by the Balzers Cor- 
poration in Lichtenstein. Their spectral dependence of the reflectivity 
was checked to be the same for both mirrors within the experimental 
error. 

The sample, which was kindly supplied by the R.C.A. Laboratories, 
Princeton, N.J., was cut into a slab and one of its sides polished with 
Linde A polishing compound. The damaged surface layer can be re- 
moved in Ge after polishing by etching with CP 48. This procedure was 
not carried out for GaSb as no etchant giving an optically satisfactory 
surface was known. However, it has been shown that removal of the 
damaged layer in Ge produces an increase in the absolute magnitude 
of the reflectivity peaks, but not a shift in the energy at which they 
occur. This is likely to be so also for GaSb. 


Results and Discussion 


Fig. 2 shows the reflectivity of an m-type GaSb sample with 101° 
carriers/cm* for photon energies between 0-5 and 5 ev. The free carrier 
concentration is too small to alter significantly the reflectivity in this 
energy region and we can assume that Fig. 2 represents the intrinsic 
reflectivity due to electron transitions between different bands. This 
reflectivity shows a structure similar to the one found for Ge. A reflec- 
tivity maximum occurs at about 1-95 ev, a lower one at 2:47 ev and a 
much higher one at 4-3 ev with a reflectivity minimum at 3-1 ev. The 
separation between the 1-95 ev and the 2-47 ev peak corresponds to 
the spin orbit splitting at L3 for GaSb, which should be roughly 2 of 


8 ARCHER, R.J.: Phys. Rev. 110, 354 (1960). 
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the splitting at I}; because of the double degeneracy of the Ls point. 
The known similarity between the band structures of Ge and GaSb, 
in particular the closeness of the effective masses at the (111) conduc- 
tion band minima, suggests that the L3— L, energy gap in GaSb must 
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Fig. 2. Reflectivity of a GaSb sample as a function of photon energy 


be close to the corresponding Ge gap. It seems thus reasonable to 
attribute the 1-95 and 2-5 ev reflectivity maxima in GaSb to the ES 
transitions and their separation to the spin-orbit splitting at 13. It 
seems also reasonable to attribute the 4-3 ev peak to the same mechanism 
that produces the 4-4 ev peak in Ge. ) 


® Moss, T.S., and A. K. Watton: Physica, Haag 25, 1142 (1959). 


Zeitschrift fiir Physik 161, 103—115 (1961) 


Aus dem Kernphysikalischen Institut der Deutschen Akademie 
der Wissenschaften zu Berlin in Zeuthen 


Uber den Nachweis einzelner Ionen 
mit dem Ionen-Elektronenwandler 
Von 
FRITZ BERNHARD*, KARL HEINZ KREBS und INGRID ROTTER 
Mit 8 Figuren im Text 
(Eingegangen am 26. September 1960) 


Der im Jahre 1956 veréffentlichte Ionendetektor! wurde im Hinblick auf den 
Nachweis einzelner Ionen weiterentwickelt. Es wird gezeigt, da experimentelle 
Bedingungen geschaffen werden kénnen, die einen sicheren Nachweis einzelner 
Ionen pro Sekunde gestatten. Demgegeniiber wird an Hand statistischer Uber- 
legungen nachgewiesen, daB bei der Anwendung des Allen-Detektors? fiir den 
Ionennachweis erhebliche Zahlverluste auftreten kénnen. 

Das beschriebene Verfahren gestattet weiterhin die Bestimmung der Zahl der an 
Metalloberflachen pro Ion ausgelésten Sekundarelektronen im EinzelprozeB. Es 
werden MeSreihen tiber die Sekundarelektronenauslésung an Nickel durch Atom- 
und Kohlenwasserstoffmolekiilionen vorgelegt. 


Einleitung 


Zum Nachweis geringer Ionenstréme, wie sie z. B. in Massenspektro- 
metern auftreten, dienen im allgemeinen Elektrometerrohrenverstarker. 
Aus bekannten Griinden liegt ihre Nachweisempfindlichkeit bei 
~10- Amp. Fiir den Nachweis kleinerer Stréme hat sich die Verwendung 
von Sekundarelektronen-Vervielfachern durchgesetzt. Hierbei wird, im 
Gegensatz zur Erzeugung eines Spannungsabfalls an einem Widerstand 
durch einen kontinuierlichen Ionenstrom, die Wirkung einzelner Ionen 
ausgenutzt, wie z.B. die Auslésung von Sekundarelektronen aus Metall- 


oberflachen. 

Die Verwendung eines Vervielfachers zur Ionenregistrierung kann 
auf drei Arten erfolgen: einmal durch Benutzung eines ,,offenen‘’ Ver- 
vielfachers, wie er zum ersten Male von ALLEN? angegeben wurde; zum 
anderen durch Verwendung des Szintillations-Ionendetektors, wie zuerst 
von RicHARDS und Hays? beschrieben. Beide Verfahren haben ihre 


* Jetzt Institut fiir Physikalische Chemie der Deutschen Akademie der Wissen- 
schaften zu Berlin, Berlin-Adlershof. 
1 ScHtrze, W., und F. BERNHARD: Z. Physik 145, 44 (1956). 


2 ALLEN, J.S.: Phys. Rev. 55, 966 (1939). 
3 RicHARDS, P.J., and E.E. Hays: Rev. Sci. Instrum. 21, 99 (1950). 
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Vor- und Nachteile (BARNETT, EVANS und STIER4; HANLE und Rav 
u.a.). Auf der Grundlage eines Vorschlages von HARTMANN 84 entwik- 
kelten ScHititzE und BERNHARD! einen Ionen-Elektronenwandler, der 
die Nachteile der beiden vorgenannten Anordnungen vermeidet. Mes- 
sungen mit dem Ionen-Elektronenwandler wurden in letzter Zeit ver- 
dffentlicht, so unter anderen von KusNEzow’ und, wohl in Unkenntnis 
der Arbeit!, von Daty’ und EvERHART und THORNLEY®. 


In der vorliegenden Arbeit wird gezeigt, daB die Messung extrem 
kleiner Stréme, also der Nachweis einiger weniger geladener Teilchen 
pro Sekunde, mit dem in! beschriebenen, aber konstruktiv verbesserten 
Ionen-Elektronenwandler mit groBer Genauigkeit méglich ist. 


Nachweisprinzipien 


Bei der Verwendung von Vervielfachern zur Messung von Strémen 
<1074 Amp kann man zwei Methoden anwenden: die direkte Strom- 
messung, bei der der Vervielfacher die Rolle eines Gleichstromverstarkers 
iibernimmt und die indirekte Strommessung durch Zahlung der von den 
einzelnen Ionen pro Sekunde ausgelésten Impulse. 


1. Die direkte Strommessung kann sowohl mit einem offenen Verviel- 
facher als auch mit einem Jonen-Elektronenwandler durchgefiihrt wer- 
den. Die Gesamtverstarkung ist hierbei im wesentlichen von zwei Fak- 
toren abhangig: von der Zahl y der auf der Prallplatte pro auftreffendes 
Ion ausgelésten Sekundarelektronen und dem Vervielfachungsfaktor M 
des nachgeschalteten Vervielfachungssystems, wobei im Falle des Ionen- 
Elektronenwandlers unter M der Faktor verstanden werden soll, um 
den die Zahl der auf den Szintillator auftreffenden Elektronen bis zur 
Anode des Multipliers vervielfacht wurde. 


Der Wert y ist von einer Vielzahl von Parametern abhangig (vgl. z.B. 
INGHRAM und HAYDEN”), so von Energie, Struktur, Masse, Ladung und 
Einfallswinkel des Primarions, vom Material der Prallplatte und ihrer 
Oberflachenbeschaffenheit (Gasbedeckung, Restgas). y beeinflu8t im 


# Barnett, C.F., G.E. Evans and P.M. Stier: Rev. Sci. Instrum. 25, 1112 
(1954). 

5 HANLE, W., u. K.H. Rau: Z. Physik 133, 297 (1952). 

®§ HaRTMANN, W., u. F. BERNHARD: Fotovervielfacher und ihre Anwendung in 
der Kernphysik. a) S.172; b) S.117ff. Berlin 1957. 

? Kusnezow, K.N.: Trudi nautsch. issl. Inst. Minist. Radiotechn. Prom. 
UdSSR. 2 (38), 67 (1957). 

8 Daty, N.R.: Rev. Sci. Instrum. 31, 264, 720 (1960). 

9 EVERHART, T.E., and R.F.M. THoRNLEY: J. Sci. Instrum. 37, 246 (41960). 


0 IncuraM, M.G., and R. J. HAYDEN: Mass Spectroscopy, p. 41 ff. Washington 
1954. 
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gleichen MaBe die Messung mit dem offenen Vervielfacher wie die mit 
dem Ionen-Elektronenwandler. Bei der direkten Strommessung von 
Atom- und Molekiilionen kénnen durch Nichtbeachtung der y bestim- 
menden Parameter grobe Verfialschungen auftreten (s. z.B. Fig. 7). 


Der Vervielfachungsfaktor M muB bei allen direkten Strommessungen 
konstant bleiben. Diese Forderung ist im Falle des offenen Vervielfachers 
nicht mit Sicherheit erfiillt*#, da auf den Dynodenoberflachen bei ver- 
anderten Vakuumbedingungen oder der Gegenwart verschiedenartiger 
Gase oder Dampfe Veranderungen vor sich gehen, die M in starkem 
MaBe andern und eine Neuformierung und Eichung erforderlich machen. 


Diese Schwierigkeit tritt bei Verwendung des Ionen-Elektronen- 
wandlers nicht auf, denn ihm ist eine Szintillationsanordnung fiir p- 
Strahlen nachgeschaltet, die bei sorgfaltigem Aufbau eine ausreichende 
zeitliche Stabilitat gewdhrleistet. Durch das Auftreten des thermischen 
Dunkelrauschens des Multipliers ist jedoch dem nachweisbaren Ionen- 
strom eine untere Grenze von ~107* Amp gesetzt*. Die infolge der 
Nachleuchtdauer des Szintillators etwas verzégerte Anzeige spielt im 
Falle der direkten Strommessung keine Rolle. 


Aus dem Gesagten ergibt sich, daB bei der direkten Messung von 
Str6men 21076 Amp mit Vorteil der Ionen-Elektronenwandler wegen 
seiner groBeren Stabilitat verwendet werden kann, bei Strémen 
<1074® Amp jedoch der offene Vervielfacher iiberlegen ist. 


2. Die Zahlung der von einzelnen Terlchen hervorgerufenen Impulse 
kann dann vorgenommen werden, wenn jedes am Eingang des Detektors 
auftreffende Ion am Ausgang einen meSbaren Impuls hervorruft. Eine 
fliichtige Betrachtung laBt hier den offenen Vervielfacher als vorteil- 
hafter erscheinen. Bei ihm treten so gut wie gar keine spontanen Im- 
pulse auf, und daher wird jeder Impuls am Ausgang des Detektors von 
einem am Eingang ankommenden Ion hervorgerufen. Demgegeniiber 
verursacht bei der Verwendung des Ionen-Elektronenwandlers die ther- 
mische Emission der Photokathode des Multipliers das Auftreten einer 
Vielzahl kleiner und kleinster Impulse an der Anode und tauscht damit 
einen nicht vorhandenen Jonenstrom vor. 


Analysiert man das Impulsspektrum eines in einem Massenspektrome- 
ter verwendeten offenen Vervielfachers, wie er z.B. von STANTON, CHUP- 
KA und INGHRAM! benutzt wurde, kommt man zu einer interessanten 


* Kusnezow hat in der Arbeit? berichtet, daB in einer elektrometrischen Nach- 
weisapparatur durch die Verwendung eines Jonen-Elektronenwandlers mit Multi- 
plier eine Erhéhung der Nachweisempfindlichkeit um den Faktor 160 (auf 10-18 Amp) 


erreicht werden kann. 
11 Sranton, H.E., W.A. CuupKa and M.G. IncHRaM: Rev. Sci. Instrum. 27, 


109 (1956). 
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Feststellung. Bei den hier auftretenden Ionenenergien zwischen 4 und 
9 keV (zusammengesetzt aus der von den Ionen zu durchlaufenden 
Beschleunigungsspannung des Massenspektrometers und der Betriebs- 
spannung des Vervielfachers) ist wegen der bekannten Abhangigkeit 
der GréBe y von der kinetischen Energie der primaren Ionen eine groBe 
Wahrscheinlichkeit dafiir vorhanden, daB Ionen ketne Sekundarelektronen 
auslésen. Das folgt un- 
mittelbar aus statistischen 
Uberlegungen: Die Wahr- 
scheinlichkeit Wi), mit der 
die Auslésung von y —0, 1, 
2,... Elektronen erfolgt, ist 
nach Untersuchungen von 
Wricut! fir kleines y 
(= mittlere Zahl der Sekun- 
darelektronen pro Ion) ge- 
geben durch die Poisson- 
Verteilung 


r y” — 
Woy = 7 e7?. (1) 


W, ist fir »=0,5; 4; 1,5; 
2, 3,4 und 5 in Fig. 1 auf- 
getragen und zeigt, daB 
z.B. fir y=1 etwa 37% 
aller Ionen kein Elektron 
auslésen. Ein Vergleich mit 
Fig. 1 zeigt, daB die in Fig. 2 
aufgenommene Impulshé6- 
henverteilung einem klei- 
nen y entspricht. Hier ist — 
also ein groBer Prozentsatz 
der Ionen nicht registriert 
worden. 

Wie aus der Fig. 1 zu ersehen ist, kann eine Verringerung der Zahl- 
verluste unter 1% nur erreicht werden durch Erhéhung von y auf >5. 
Das bedeutet aber eine Erhéhung der Energie der primaren Ionen. Dieses 
wiederum ist bei den gebrauchlichen Massenspektrometern wegen der 
kaum zu erhdhenden Beschleunigungsspannung und wegen der fest- 
liegenden Betriebsspannung des offenen Vervielfachers nicht médg- 
lich. 


Fig. 1. Poisson-Verteilungen fiir ~=0,5; 1; 1,5; 2, 3, 4 und § 


2 Wricut, G.T.: J. Sci. Instrum. 31, 377, 462 (1954). — Phys. Rev. 96, 569 
(1954). 
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Durch die mégliche Nachbeschleunigung der Ionen und damit auch 
der Sekundarelektronen kann die beim offenen Vervielfacher auftretende 
Fehlerquelle beim Ionen-Elektronenwandler fast vollig vermieden wer- 
den. Die Nachbeschleunigung der Ionen auf Energien, bei denen im 
Mittel mehr als fiinf Sekundarelektronen pro Primarion an der Prall- 
platte ausgelést werden, fiihrt zu einer Impulshéhenverteilung, die sich 
deutlich vom Dunkelimpulsspektrum unterscheidet. Dadurch ist es 
méglich, mit Hilfe eines Diskriminators die Dunkelimpulse von den 
Ionenimpulsen abzutrennen, ohne daB ins Gewicht fallende Zahlver- 
luste auftreten. Eine 
der Fig. 2 vergleichbare 
Impulshéhenverteilung, 
die unter Benutzung 
des Ionen-Elektronen- 
wandlers aufgenommen 
wurde, zeigt Fig. 6. 

Es sei nun eine Ab- 
schatzung der mittleren 
Impulshéhen  gegeben. 
Beim offenen Verviel- 
facher lést ein Ion auf 
der Prallplatte y Sekun- Sas = 
darelektronen aus, die 0 10 20 30 40 


direkt zur ersten Dynode impulshdhe 


f Fig. 2. Mit einem offenen Vervielfacher aufgenommene Impuls- 
e oaugt werden, so dal hohenverteilung von *°4Hg+ und C,,Hj, nach STANTON, CHUPKA 
hier 4,=Y Elektronen und InGHRAM"™, Tonenenergie ~9 keV 


auftreffen. 

Beim Ionen-Elektronenwandler ist die Umwandlung komplizierter. 
Unter der Annahme, daB ein auf die Prallplatte fallendes gleiches Ion 
wie im obigen Fall auch y Sekundarelektronen auslést (obwohl wegen 
der hier méglichen Nachbeschleunigung im allgemeinen mehr ausgelost 
werden), treffen y Sekundarelektronen mit der Energie eU auf den 
Szintillator, so daB eine Gesamtenergie E,=yeU an den Szintillator 
abgegeben wird. Ein Teil m dieser Energie wird als Fluoreszenzstrahlung 
wieder abgegeben. Die Zahl der einer Lichtenergie y /, entsprechenden 
Lichtquanten J, ist natiirlich abhangig vom Spektrum der Fluoreszenz- 
strahlung. Lichtquanten des bei gebrauchlichen Szintillatoren benutzten 
Wellenlingenbereichs um 4100 A besitzen die Energie e~3 eV. Somit 
entspricht die Lichtenergie mE, dieser Wellenlange einer Photonenzahl 
von N,=@E,/e. Die Uberfiihrung dieser Photonen aut die Photokathode 
erfolgt mit Verlust, hervorgerufen durch Absorption in Szintillator und 
Lichtleiter, so daB 6N, Photonen die Photokathode erreichen. Bezeich- 
net « die Quantenausbeute der Photokathode, so werden an ihr aN, 


Impulse/Kanal (willk. Einh.) 
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Photoelektronen ausgelist. Bei einem Uberfiihrungsfaktor von 1 errei- 
chen somit Z,=«6N, Elektronen die erste Dynode. 

Setzt man fiir die einzelnen Faktoren die heute erreichbaren Zahlen- 
werte ein °°, fiir 


g = Lichtausbeute des Szintillators = 0,05; 
e — Energie der Photonen bei 4100 A =3eV, 
6 = Faktor der Lichtiiberfiihrung 0,55 


a = Quantenausbeute der Photokathode = 0,01, 


so erhalt man z.B. fiir y=3 im Falle des offenen Vervielfachers an der 
ersten Dynode Z,=y =3 Elektronen, beim Ionen-Elektronenwandler 
mit dem Wert eU = 20 keV jedoch Z,=ypdaeU/e =50 Elektronen. 


Nimmt man an, da8 in erster Naherung in dem interessierenden 
Energiebereich y proportional zur an den Ionen-Elektronenwandler ge- 
legten Spannung U ist (LITTLE®), so ergibt sich 


Z,~k-U3. (2) 


Der so erreichte Wert liegt wesentlich iitber der oberen Grenze des 
Spektrums der Dunkelimpulse. Nach Morton und MitcHeLt™ besitzen 
die gréBten Amplituden, die praktisch noch beriicksichtigt werden miis- 
sen, etwa die achtfache Gr6dBe der mittleren, einem Photoelektron ent- 
sprechenden Impulsamplitude. 


Die im Beispiel gegebene Abschatzung zeigt den erheblichen Vorteil 
der Verwendung des Ionen-Elektronenwandlers. Dazu kommt der 
Vorteil der Verwendung industriell gefertigter Multiplier. Infolge der 
Nachleuchtdauer des Szintillators (108 bis 10sec) ist der Messung 
von Teilchenstr6men oberhalb 10° bis 10° Teilchen/sec (entsprechend 
1014 bis 107 Amp) eine obere Grenze gesetzt. Dieses ist jedoch ohne 
Bedeutung, weil fiir Stréme oberhalb dieser Werte andere bewahrte 
Nachweisverfahren existieren. 


Die Apparatur 


Die Messungen wurden an einem Massenspektrometer MAS 1 durch- 
gefiihrt, das im Institut fiir Geratebau der DAdW in Zusammenarbeit 
mit dem Kernphysikalischen Institut der DAdW gebaut worden ist. 
Dieses Gerat wurde fiir die Zwecke des Nachweises einzelner Ionen um- 


13 LittLe, P.F.: » secondary Effects‘ in PH XXI, p. 638 ff. Berlin-Géttingen- 
Heidelberg: Springer 1956. 


14 Morton, G.A., and J.A. MircHEetrt: Nucleonics 4, 16 (1949). 
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gebaut und mit der erforderlichen Impulselektronik ausgestattet (BERN- 
HARD und KReEBs), 

Das Massenspektrometer ist bis 300° C ausheizbar, hat eine magne- 
tische Ablenkung von 60° mit Fokussierung zweiter Ordnung und erreicht 
ein Auflésungsvermégen von 600. Quellen- und Laufraum werden durch 
je eine Hg-Diffusionspumpe evakuiert. Der Betriebsdruck betragt einige 
107 Torr. An die Stelle des zum iiblichen elektrometrischen Nachweis 


Multiplier 
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Fig. 3. Schnitt durch den Jonen-Elektronenwandler (Halterungsstaébe aus Porzellan nicht gezeichnet) 


verwendeten Auffangers wurde der in Fig.3 skizzierte Ionen-Elektronen- 
wandler eingebaut. 

Das durch den Austrittsspalt (1) des Massenspektrometers austretende 
Ionenbiindel passiert den Spalt in der Elektrode (2), wird im Raum 
zwischen den gekriimmten Elektroden (2) und (3) nachbeschleunigt und 
auf die Prallplatte (5) fokussiert. Zwischen Elektrode (3) und Prallplatte 
wurde eine ,,Trennwand“ (4) angeordnet, um den Einflu8 des durch 
den Schlitz der Elektrode (3) durchgreifenden Feldes an der Prallplatte, 
dem Entstehungsort der Sekundarelektronen, zu verringern. Durch 
diese MaBnahme verzehnfachte sich die Impulsamplitude. Der Durch- 
messer der Offnung der Trennwand betragt 6 mm gegeniiber einer lichten 
Weite des Ionen-Elektronenwandlers von 16mm. Als Material fiir die 
Prallplatte dient nicht speziell ausgeheiztes Nickel, der Einfallswinkel 
der Ionen, bezogen auf das Einfallslot, betragt 60°. 

Die aus der Prallplatte ausgelésten Sekundarelektronen sollen mit 
Hilfe einer Zwei-Elektroden-Anordnung beschleunigt und auf den 


us BERNHARD, F., u. K.H. Kress: Mber. DAW Berlin (im Druck). 
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90 mm entfernten Szintillator fokussiert werden. Aus diesem Grunde 
bildet die Prallplatte den Boden eines Topfes, und die so entstehende 
Feldverteilung fiihrt nach Untersuchungen von KUNTKE?® zu einem sehr 
schlanken Elektronenbiindel. Da der Einfallswinkel des Ionenbiindels 
60° betragen soll! %, besitzt der ,,Topf< (6) eine geneigte Grundflache, 
so da® das Feld nicht rotationssymmetrisch ist. Daher tritt das Sekun- 
darelektronenbiindel etwas schrag aus dem Topf aus. Aus diesem Grunde 


y 


muBte die Achse der elektronenabsaugenden Elektrode (7) um 3 mm 


Tabelle 


Mittlere ImpulshGéhe (willk. Einh.) 
bei einer 
Beschleunigungsspannung von 


Szintillator 


WeiBes ZnO (mit grobkérnigen Bestandteilen) . 


WeiGes ZnO (feinkérnig) . 16 25 32 
Gelbes ZnO (feinkérnig) 12 / 24 32 41 
CsJ (Einkristall) 40 | — 105 pes 


gegen die des Topfes verschoben werden. Der auf dem Szintillator ent- 
stehende Leuchtfleck hat etwa 2mm Durchmesser. In der verwendeten 
Form arbeitet der Ionen-Elektronenwandler bis zu Spannungen von 
24 kV einwandfrel. 


Der Szintillator ist an der Unterseite des als Vakuumabschlu8 und 
Lichtleiter dienenden ebenen Glasfensters aufgebracht (Starke des Ko- 
varglases 1,5 mm; Durchmesser 15 mm). Als Szintillatoren fanden ein 
Cs J-Einkristall (VEB Carl Zeiss, Jena) von 2mm Dicke und 10 mm 
Durchmesser, der festgeklemmt wurde, und verschiedene polyknstalline 
ZnO-Schichten Verwendung*. Das ZnO wurde ohne Bindemittel aus 
einer Suspension in Alkohol auf das Fenster sedimentiert. Die Schicht- 
dicke betrug etwa 3 mg/cm?. Der Vergleich der erzielten Impulshéhen 
in der Tabelle gibt Auskunft iiber die Eignung der verschiedenen Szin- 
tillatoren (bei BeschuB mit Sekundarelektronen, die durch Kohlenwasser- 
stoffionen der Masse 205 ausgelést wurden). 


Auf dem ebenen Lichtleiter steht mit seiner Stirnflache der Multi- 
plier. Fiir alle Messungen wurde der sowjetische Typ FEU-19 M benutzt, 
der mit einer Spannung von 850 V betrieben wurde. 


* Das Zinkoxyd wurde freundlicherweise von Herrn Dr. ORTMANN, Arbeits- 
bereich Lumineszenzforschung des Physikalisch-Technischen Instituts der DAdW, 
Liebenwalde, zur Verfiigung gestellt. 

16 KunrKE, A.: Philips techn. Rdsch. 20, 126 (1958/59). 
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Die aus dem Multiplier kommenden Impulse werden in einem Vor- 
verstarker etwa zehnmal verstirkt. Die Zeitkonstanten des Vorverstiir- 
kers wurden etwa gleich der Nachleuchtdauer des Szintillators (ZnO) 
gewahlt, um ein giinstiges Signal-Rauschverhiltnis zu erzielen. Bei einer 
kleineren, differenzierenden Zeitkonstanten wird ein Teil des Signal- 
impulses abgeschnitten. Andererseits fiihrt eine zu groBe, integrierende 
Zeitkonstante wegen Auf- 


stockung zu einer VergréBe- 1 = , 
rung der Amplitude der Dun- 
kelimpulse. Dunkelimpulse 

An den Vorverstarker 10 1 { 


schheBt sich ein Linearver- 
starker mit einer in der Im- 
pulstechnik gebrauchlichen 
Schaltung an. Die Zahlung 
der aus dem Verstarker kom- 
menden Impulse geschieht 
mit einem dekadischen Un- 
tersetzer. Die Impulshéhen- 
verteilung wird mit einem 
100-Kanal-Impulshéhenana- 
lysator nach HUTCHINSON 
und Scarrott” (Firma Sun- 
vic, London) aufgenommen. 


Impulse/Kanal (willk. Einh.) 


Die Messungen 0 10 20 30 40 50 60 70 8 90 


: ao (mpulshohe(Kanal ) 
Die Bestatigung der auf 2 j 
Fig. 4. Impulshéhenverteilungen bei verschiedenen Ionen- 


5. 106 gemachten Behaup- Beschleunigungsspannungen. Teilchenzahl ~40 Ionen/sec, 
Bite, da cs moglich, ist, ee ee ee mune gabe foo 
durch geniigende Erhéhung Vedeutnietis 40? Tors 

der Ionenenergie ein Impuls- 

spektrum zu erzielen, das sich deutlich vom Spektrum der Dunkelimpulse 
unterscheidet, wurde bei Untersuchungen mit verschiedenen Kohlen- 
wasserstoff- und Atomionen erbracht. Fig. 4 zeigt typische Impulshéhen- 
verteilungen bei verschiedenen Ionen-Beschleunigungsspannungen. Mit 
zunehmender Spannung verlagert sich das Maximum der Verteilung zu 
groBeren Impulshéhen, so daB eine bequeme Diskriminierung des Dunkel- 
impulsspektrums erfolgen kann, ohne daB Zahlverluste > 1% bei den 
Signalimpulsen auftreten. Die Teilchenzahl betragt bei allen diesen 
Messungen ~40 Ionen/sec, was einem Strom von 6-107 Amp ent- 
spricht. Das bedeutet aber noch nicht die untere Nachweisgrenze, 


1 Hurcurinson, G.W., and G.G. Scarrotr: Phil. Mag. 42, 792 (1951). 
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vielmehr wurden noch Teilchenintensitaten von wenigen Impulsen 
pro Minute gemessen. 

Analoge Messungen wurden mit ?*°Xe-Ionen, verschiedenen Hg-Iso- 
topen und einigen Kohlenwasserstoffen durchgefiihrt. Bei allen diesen 
Messungen zeigte sich die in Gl. (2) geforderte angenahert quadratische 
Abhiangigkeit der mittleren Impulshéhe von der Ionenbeschleunigungs- 
spannung (Fig. 5). 
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Fig. 5. Abhangigkeit der mittleren Impulshdhe einiger Jonenmassen von der Beschleunigungsspannung. Die 
Kohlenwasserstoffe stammen aus dem Restgas 


Die in Fig. 4 dargestellten Impulshéhenverteilungen sagen explizit 
nichts tiber den absoluten Wert der mittleren Zahl der ausgelésten 
Sekundarelektronen pro Ion aus. Um diesen Wert bestimmen zu kénnen, 
wurde eine Eichung der Szintillationsanordnung vorgenommen, wie sie 
in Fig. 6 dargestellt ist. 


Da Cs] bekanntermaBen ein guter Detektor fiir y-Strahlung ist, 
wurde auBerhalb der MeBanordnung ein *7Cs-Praparat angebracht und 
mit dem Impalshéhenanalysator der Photopeak der y-Strahlung von 
87Cs (662 keV) aufgenommen. Das Maximum des Photopeaks lag im 
93. Kanal. Diesem Kanal entspricht also die Energie von 662 keV. Dann 
entspricht dem 59. Kanal, in dem das Maximum des Impulsspektrums 
des Kohlenwasserstoffs 205 liegt, die Energie von 420 keV und dem 
18. Kanal, in dem das Maximum von Hg liegt, die Energie 
{28,2keV. 
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Die Verbreiterung der Impulshéhenverteilung der Ionen gegeniiber 
der des Photopeaks ist daraus zu erklaren, daB bei dem letzteren die 
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Fig. 6. Eichung der Impulshdhe in Energieeinheiten. Spannung am JIonen-Elektronenwandler = — 15 kV 


SekundGrelektronenauslésung * 
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Fig. 7. Abhangigkeit der Sekundarelektronenau slésung von der Ionenenergie. Szintillator: CsJ 


Verbreiterung durch die statistische Schwankung der Zahl der Photo- 
elektronen hervorgerufen wird, wahrend bei den Verteilungen der Ionen 
Z. Physik. Bd. 161 8 
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bereits die statistische Schwankung des Wertes y verantwortlich zu 
machen ist. 

Unter der Annahme, daB die Lichtausbeute des Szintillators in dem 
hier interessierenden Energiebereich von 10 bis 25 keV linear von der 
Energie der einfallenden Elektronen abhangt und die Oberflachen- 
beschaffenheit des Szintillators keinen nachteiligen EinfluB auf die 
Lichtausbeute hat, obwohl die Reichweite der Elektronen im Szintillator 
nur einige 10? mm betragt, laBt sich aus der im EnergiemaB geeichten 
Impulshdhenverteilung die mittlere Zahl y der Sekundarelektronen be- 

stimmen. Da jedes auf 

x den Szintillator auftref- 
225 fende Sekundarelektron 
eine Energie von 15 keV 
besitzt, entspricht der 

15 Energie des 59. Kanals 
(420 keV) einy von ~28 

und der Energie des 

75 18. Kanals (128,2 keV) 
ein y von ~8,5. Diese 
Zahlen stellen eine un- 

tere Grenze dar infolge 
eC fr om Lhe ene ra der oben gemachten Ver- 
Mossenzohl nachlassigungen und vor 


Fig. 8. Abhangigkeit der mittleren Impulshéhe und desWertesy von allem wegen der Nicht- 
der Molektilmasse ftir die Kohlenwasserstoffgruppe C,H, ). Szintil- 25 . 2 
lator CsJ; Betriebsspannung des Tonen-Elektronenwandlers 10 kV beriicksichtigung der 


Riickstreuung der Se- 
kundarelektronen am Szintillator. Nach SIEGBAHN!§ betragt der Riick- 
streuungskoeffizient fiir CsJ ~ 0,4. Alle Werte y der Fig. 7, in der die 
Energieabhangigkeit von y fiir verschiedene Massen aufgetragen ist, 
miiBten also um etwa 40% erhdht werden, um die tatsachliche Zahl der 
pro auftreffendes lon ausgelésten Sekundiarelektronen zu erhalten. Die 
Untersuchung des Riickstreuungskoeffizienten im Ionen-Elektronen- 
wandler ist Gegenstand einer laufenden Arbeit. 

Die von vielen Autoren gefundene Abnahme von y mit zunehmender 
Masse der Atomionen (PLOCH™, BRUNNEE”, u.a.) ist auch aus den Fig. 5 
und 7 deutlich zu ersehen. 

Auffallend sind in diesen Abbildungen die viel gré8eren Werte von 7 
fiir Molekiilionen gegeniiber denen fiir Atomionen. So ist z. B. der 
y-Wert des Kohlenwasserstoffs 205 mehr als dreimal so groB wie der des 
**Hg-Ions. Die Tatsache der héheren Sekundirelektronenauslésung 
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18 SIEGBAHN, K.: Beta- and Gamma-Ray-Spectroscopy, p. 7. New York 1955. 
te'PLOcH, Ws: Z. Physik 130)" 174" (7O51)k 
20 BRUNNEE, C.: Z. Physik 147, 161 (1957). 
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durch Molekiilionen im Vergleich zu Atomionen wurde in einzelnen Fal- 
len schon von PHILBERT*! und in den Arbeiten 1%" festgestellt. Es be- 
steht die Vorstellung, daB Molekiilionen beim Aufprall auf die Metall- 
oberflache in ihre atomaren Bestandteile zerfallen, somit wie mehrere 
ungebundene Atome wirken. Von diesen befindet sich vermutlich ein 
Teil in angeregtem Zustand, kann also beim Sto8 eine zur Ionisierung 
ausreichende Energie iibertragen. Deshalb sollten Molekiilionen mehr 
Sekundarelektronen auslésen als Atomionen der gleichen Masse. Je 
gr6Ber die Zahl der Bestandteile ist, d.h., je gréBer (bei chemisch ver- 
gleichbaren Molekiilen) die Masse ist, desto gréBer sollte auch y sein. 
Das bedeutet eine entgegengesetzte Massenabhangigkeit wie bei Atom- 
ionen. Fiir diese Annahme spricht die Fig. 8. Hier ist die Kohlenwasser- 
stoffgruppe C,H,) untersucht worden, und es zeigt sich eine Zunahme 
von y mit jedem einzelnen H-Atom. 

Der Mechanismus, der fiir die Ausl6sung von Sekundarelektronen 
aus Metalloberflachen durch organische Molekiilionen verantwortlich ist, 
soll in einer spateren Arbeit untersucht werden. 


21 PHILBERT, M.G.: C. R. Acad. Sci., Paris 237, 882 (1953). 
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Der Brechungsindex von kristallinem und 
geschmolzenem Quarz im Spektralbereich um 100 u 
Von 
R. GEICK 


Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 8. August 1960) 


Im Spektralbereich um 100 u wurden fiir Platten geeigneter Dicke aus kristallinem 
und geschmolzenem Quarz mit einem Ultrarotspektrometer die Wellenlangen der 
Maxima und Minima der Durchlassigkeit gemessen. Die Ursache dieser stark aus- 
gepragten Maxima und Minima sind Interferenzerscheinungen durch Mehrfach- 
reflexion in der Platte. Aus den Wellenlangen der Extremwerte der Durchlassigkeit, 
aus der Plattendicke und aus Indices, die den Extremwerten zugeordnet wurden, 
wurde der Brechungsindex von kristallnem Quarz (ordentlicher Strahl) und von 
geschmolzenem Quarz berechnet. 


Einleitung 


Im fernen Ultrarot zeigen viele Substanzen auf der langwelligen Seite ihrer ultra- 
roten Eigenschwingungen ausgepragte Intensitatsschwankungen, wenn man Platten 
geeigneter Dicke in den Strahlengang eines Spektrometers bringt und die Intensitat 
in Abhangigkeit von der Wellenlange registriert. Diese Intensitatsschwankungen 
beruhen auf Interferenzerscheinungen durch Mehrfachreflexion in der Platte. 
Wegen des hohen Reflexionsvermégens auf der langwelligen Seite der ultraroten 
Eigenschwingung sind sie dort so stark ausgepragt. Die Durchlassigkeit D einer 
solchen Platte der Dicke d mit den optischen Konstanten » und & fiir Strahlung der 
Wellenlange A unter Einschlu8 der Reflexionsverluste und der Interferenzerschei- 
nungen ist in diesem Falle (k< n)!: 

2 
(a ae == 1S 
d 


C 
29 —2xk — 2 . 
ak ak d 


e — Re a + 4R sin? [20 | 
| A 


mit R= (= eo (1) 


Die Wellenlangen, fiir die die Durchlassigkeit ein Maximum bzw. Minimum wird, 
fallen fast mit den Wellenlangen zusammen, fiir die 


sin (2x n “| O bzw. sin (22 n : | (2 a) 
oder 
2nd=zi bzw. 2nd=(2+4)A (2b) 


wird, wobei z eine ganze Zahl ist. Wenn man daher fiir eine Platte der Dicke d 
die Wellenlangen der Durchlassigkeitsmaxima und -minima mit und wenn es 
gelingt, die richtige Zuordnung der ganzzahligen z-Werte zu den Maxima und Mini- 
ma zu finden, so kann man mittels Gl. (2b) den Brechungsindex der untersuchten 


1 CARTWRIGHT, C.H., u. M. CzErRNy: Z. Physik 85, 269 (1933). 
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Substanz bestimmen. Das ist die im folgenden angewandte Methode zur Bestim- 
mung des Brechungsindex von kristallinem und geschmolzenem Quarz. Die Wellen- 
langen der Maxima und Minima fallen um so genauer mit den Wellenlangen zu- 


2akd 
sammen, fiir die Gl. (2a) erfiillt ist, je weniger sich R und e 4 zwischen zwei 
Extremwerten der Durchlassigkeit mit der Wellenlange andern. Darum ist dieses 
2akd 


2 


Verfahren nur dort anwendbar, wo die Anderungen von R und e 
klein sind. 


hinreichend 


Ausfiihrung der Messungen 


In der vorliegenden Arbeit wurden mit einem evakuierbaren Ultra- 
rotspektrometer die Wellenlangen der Durchlassigkeitsmaxima und 
-minima von Quarzplatten gemessen. Das Spektrometer wurde bereits 
in frtiheren Arbeiten beschrieben® 3. Es wurde kristalliner Quarz, der 
senkrecht zur optischen Achse geschnitten war, in einer Dicke von 
(0,619 +0,001) mm im Spektralbereich 45 bis 260 p (40 bis 220 cm7) 
und in einer Dicke von (0,504-+0,002) mm im Spektralbereich von 
45 bis 135 uw (75 bis 220 cm) 


untersucht. Quarzglas wurde 
in einer Dicke von (0,505 + 
0,001) mm im Bereich von 


| 1 
i | V 
yt 


HEY a i oe: 
ala 


95 bis 130u (75 bis 105 cm 7) : | 5 
untersucht. Aus dAuBeren f¥ = Ss 

Griinden wurde die Unter- a] AX gpaif \ 
suchung auf die angegebenen Ae } / ae 
Spektralbereiche beschrankt ray) es =f 

und nicht weiter ausgedehnt. =f aa \ 

Im einzelnen wurde jeweils =i ae co \ 

der Intensitatsverlauf in Ab- ~~ : =< 
hangigkeit von der Wellen- | © ——— —.———_, ——_.—+- 
lange mit hdéchstméglicher tg ay a 


eons Tee aere, most Fig. 1. Intensitat der von einer 0,504 mm dicken Platte aus 
die betreffende Quarzplatte kristallinem Quarz durchgelassenen Strahlung in Abhangig- 
j , keit von der Wellenlange. Registrierdaten: Echelettegitter 
oe Austrittsspalt a den d=158,75u, Spektrum 2. Ordnung. Wellenlangenaquivalent 
Strahlengang des Spektro- der Spaltbreite 4A, = 0,33 u. Wellenlangenaquivalent der 
-d ] Zeitkonstante des elektronischen Systems bei der benutzten 
meters gebracht piel BaS (vg Hy Registriergeschwindigkeit AAR 9 = 0,08 u. 
Fig. 1). Zur Kontrolle wur- . 
de auBerdem der Intensitadtsverlauf ohne Quarzplatte im Strahlen- 
gang (Grundspektrum) und gleichzeitig der Intensitatsverlauf mit Quarz- 
platte im Strahlengang registriert (vgl. Fig. 2). Die hierzu benutzte 
Salt ; ss : 2 
Probenwechseleinrichtung wird an anderer Stelle ausfiihrlich beschri ben 
werden. Diese zweite Art der Registrierungen muBte aus technischen 


2 GENZEL, L., u. W. ECKHARDT: Z. Physik 139, 578 (1954). 
3 GENZEL, L.: Z. Physik 144, 311 (1956). 
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Griinden mit geringerer Auflésung erfolgen. Sie dienen daher nur dem 
Zweck, starke Intensitatsinderungen im Grundspektrum und starke 
Anderungen der Absorption in der betreffenden Quarzplatte zu erkennen, 
die eine merkliche Verschiebung der Durchlassigkeitsmaxima bzw. 
-minima zu anderen Wellenlangen hin bewirken. Nur in den Bereichen, 
wo solche starken Anderungen nicht vorhanden waren, wurden die 
Wellenlangen der Durchlassigkeitsmaxima und -minima gemessen. Die 

Genauigkeit in der Bestim- 


= ; oe - mung der Wellenlange betrug 
} \ etwa0,5°%. Die Wellenlangen- 

f 3 \ eichung des Spektrometers, 

/ \ die im Anschlu8 an das H,O- 

: \ Rotationsspektrum erfolgte, 

} \ wies eine Unsicherheit von 
ipl ‘ 0,1% auf. Das fiir die Auf- 

f 7 Ss lésung des Spektrometers 

/ f c= maBgebliche Wellenlangen- 
ea — ste aquivalent der Spaltbreite 
=f f. Ad Spat betrug bei den Registrie- 
ae SS rungen zur Messung der 
SS Ne Wellenlangen der Extrem- 
7 so pk a ar fi werte der Durchlassigkeit 
aN (vgl. Fig. 1) 1m Bereich 40 


Fig. 2. Intensitat ohne Probe (obere Kurve) und Intensitat mit bis 70 U etwa 0,33 ¥, im 


einer 0,504 mm. dicken Platte aus kristallinem Quarz (untere Bereich von 70 bis 4 70 es 
Kurve) im Strahlengang des Spektrometers. Registrierdaten: : - : aes 
Echelettegitter d= 158,75 u. Spektrum 2. Ordnung. Wellen- etwa 0,65 Ue und im Ber eich 


langenaquivalent der Spaltbreite 4A, = 0,57 u. Wellenlangen- von 170 bis 260 uw rund AS UW. 
aquivalent der Zeitkonstante des elektronischen Systems : Le ee 
bei der benutzten Registriergeschwindigkeit 4Arg = 0,16 u Das entspricht elem gerade 
noch aufgelésten Wellenzahl- 
abstand von 0,5 bis 2,0cm7. In Wellenzahlen ausgedriickt, lagen die 
Abstande benachbarter Maxima bzw. Minima zwischen 3,5 und 5,0 cm7. 


Die Dicke der Quarzplatten wurde durch Wagung bestimmt. 


Auswertung der Messungen und Ergebnisse 


Um die ganzzahligen z-Werte zu finden, die den einzelnen Extrem- 
werten der Durchliassigkeit zuzuordnen sind, wurde folgendermaBen vor- 
gegangen: Ftir z S25 wurden diese Indizes z mit Hilfe der Wellenlangen- 
differenzen benachbarter Maxima bzw. Minima ermittelt. Dazu wurden 
die Maxima in Richtung abnehmender Wellenlangen, vom langwelligsten 
angefangen, mit «=O, 1, 2,3,... numeriert. Die Minima wurden in 
gleicher Weise, zwischen dem 0-ten und dem ersten Maximum angefangen, 
mit »y =0, 1, 2, 3, ... numeriert. 
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4 Fiir das u-te Maximum gilt wegen A 2y=Ausi(4+1) und 4,2, = 
u—1 (2,— 1) es a yb hy Sows Sal ) (Ga) 


nba 
wenn der Brechungsindex sich zwischen 4,_, und Ay+1 praktisch nicht 
andert. Analog gilt fiir das »-te Minimum 
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Fig. 3. Die Indizes z bzw. (z+4) der Durchlassigkeitsmaxima (x) bzw. -minima (©) in Abhangigkeit von 
der Wellenzahl > fiir 0,619 mm kristallinen Quarz (a), fiir 0,504 mm kristallinen Quarz (b) und flir 0,505 mm 
Quarzglas (c) 

Aus den z, und z, mit z<25 wurde fiir den Index z, des 0-ten Maximums 

in folgender Weise eine Mittelwertbildung vorgenommen: 


i a (4) 


Dabei ergab sich fiir die 
0,619 mm dicke Platte aus kristallinem Quarz %)=10,2+0,1, 
0,504 mm dicke Platte aus kristallinem Quarz 29 = 161 -+0,3, 
0,505 mm dicke Platte aus geschmolzenem Quarz Z)=15,1 +0,1. 
Auf Grund dieser Ergebnisse lieB sich dem langwelligsten Maximum 
der betreffenden Platte mit ausreichender Sicherheit die Indizierung 
z=10 bzw. z =16 bzw. z =15 zuordnen. Die iibrigen Indizes wurden dann 
im AnschluB an diese Werte graphisch ermittelt, weil reines Abzahlen 
nicht in allen Fallen méglich war. Dabei wurde die Tatsache ausgenutzt, 
daB die graphische Darstellung von z in Abhangigkeit von der Wellen- 
zahl > bei nicht zu starker Anderung von eine Gerade ergibt (Fig. 3). 
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SchlieBlich wurde aus den Wellenlangen der Durchlassigkeitsmaxima 
und -minima der Brechungsindex bestimmt. Da die Platten aus kristal- 
linem Quarz senkrecht zur optischen Achse geschnitten waren, handelt 
es sich hier um den Brechungsindex des ordentlichen Strahls. Die Ergeb- 
nisse wurden in Fig. 4 in Abhangigkeit von der Wellenzahl > graphisch 
dargestellt. Die ausgezogene Kurve stellt jeweils den wahrscheinlichsten 
Wert fiir den Brechungsindex dar. Die Streuung der MeBpunkte betragt 
im Mittel etwa 0,5 %. 


230 


2,20 


OK KX 
OPER ORE 


> 


ie} 
fe) XOxx are 
: Sd pase BQ AZ228 © 
*S eK ee x ° 


2,70 


2,00 


® 


mttttt A+++ ih 


790 


750 200 


50 700 > [em] 


Fig. 4. Der Brechungsindex von kristallinem Quarz (ordentlicher Strahl) und von Quarzglas. Wahrschein- 
lichste Werte: ausgezogene Kurven. Ergebnisse eigener Messungen an 0,619 mm krist. Quarz: x. Ergebnisse 
eigener Messungen an 0,504 mm krist. Quarz: O. Ergebnisse eigener Messungen an 0,505 mm Quarzglas: +. 
Ergebnisse frtiherer Messungen von H. RusBens an kristallinem Quarz (ord. Str.): @ und an Quarzgias: @. 
Brechungsindex ftir sehr lange Wellen von kristallinem Quarz: <——« und von Quarzglas: <——+ 


Diskussion der Ergebnisse 
Wie eingangs bereits erwahnt wurde, ist es bei dieser Methode der 
2nkd 
Bestimmung des Brechungsindex von Bedeutung, daBsich Runde 7 | 
moglichst wenig mit der Wellenlange a4ndern. Der Verlauf von R im 


betrachteten Spektralbereich laBt sich aus den ermittelten Brechungs- 
2akd 


indizes berechnen. Der Verlauf vone + wurde aus der Durchlassig- 
keit der Platten, namlich dem Verhaltnis von Intensitat mit Probe zu 
Intensitat ohne Probe im Strahlengang bei den Registrierungen nach 
Fig. 2 bestimmt. Dabei wurde iiber die oben genannten Durchlassigkeits- 
schwankungen gemittelt. Fig. 5 zeigt diese mittlere Durchlassigkeit D,, 
einiger Quarzplatten in Abhangigkeit von der Wellenlange. Die Durch- 
lassigkeit der 4,84mm dicken Platte, die fiir die Bestimmung des 


Brechungsindex von kristallinem und geschmolzenem Quarz dA 


Brechungsindex in diesem Bereich ungeeignet ist, gibt eine bessere Uber- 
sicht tiber das Absorptionsverhalten von kristallinem Quarz als die 
Durchlassigkeit der sonst benutzten diinneren Platten. Fiir die mittlere 
Durchlassigkeit D,, erhalt man 
_ Ankd 
Dieses AR) ath 1. (1a) 


: d\ 
wenn man in Gl. (4) sin? (220 =) durch den Mittelwert > ersetzt und 


—8 2k — 
auBerdem R2e * gegen 1 vernachlissigt. Mittels Gl. (1a) wurde aus 


Z 
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YU) 700 
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Fig. 5. Mittlere Durchlassigkeit von 0,504 mm krist. Quarz (+), von 4,84 mm krist. Quarz (x) und von 
0,505mm Quarzglas (OQ) 


2akd 


D,, und R fiir die benutzten Platten e %  berechnet. Fig. 6 zeigt den 
2akd 


Verlauf von Runde 7? fiir die Bereiche, in denen der Brechungs- 
index bestimmt wurde. Davon ist der Bereich um 78 uw (128 cm~) aus- 
zunehmen bei kristallinem Quarz, wo dieser eine Stelle selektiver Ab- 


sorption hat und darum der Brechungsindex nicht bestimmt werden 
2akd 

konnte. Im iibrigen sind die Anderungen vone 7 hinreichend klein, 

wahrend die Anderungen des Reflexionsvermégens fiir Fehler bei der Be- 


stimmung des Brechungsindex kaum in Betracht kommen. Die Fehler, die 
2akd 


durch Abweichungen vom Idealfall R=const unde % =const ent- 
stehen, diirften innerhalb der angegebenen Fehlergrenze legen. 

In Fig.4 wurden auch die Ergebnisse friiherer Bestimmungen des 
Brechungsindexes von kristallinem Quarz (ordentlicher Strahl) und von 
Quarzglas eingetragen, die von H. RUBENS ausgefiihrt wurden’. Die 


4 RuBENS, H.: Sitzungsber. der Kgl. Pr. Akad. d. Wiss. 1916, S. 1280. 
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Rubensschen Werte weichen von den Werten der vorliegenden Arbeit 
um 1 bis 2% ab, und zwar sowohl zu gréBeren als auch zu kleineren 
n-Werten. Ferner wurden die Werte des Brechungsindex ftir sehr lange 
Wellen, wie sie sich aus der statischen Dielektrizitatskonstante ergeben, 
eingezeichnet. Hierfiir wurden neuere Angaben tiber die Dielektrizitats- 
konstanten von kristallinem Quarz®® und von Quarzglas’ benutzt. 


50 700 rie 750 200 


Fig. 6. Verlauf von e A fiir 0,504 mm krist. Quarz (a), fiir 0,619 mm krist. Quarz (b) und fiir 
0,505mm Quarzglas (c) sowie das Reflexionsvermégen von krist. Quarz (d) und Quarzglas (e) 


Diese Werte unterscheiden sich nur unwesentlich von den Werten, die 
H. RuBens auf Grund seiner Messungen im langwelligsten Ultrarot ver- 
6ffentlichte 8. 


Herrn Professor Dr. M. CzerNny danke ich fiir die Anregung zu dieser Arbeit und 
fiir seinen férdernden Rat. Nicht minder gilt mein Dank der Deutschen Forschungs- 
gemeinschaft fiir die groBziigige Bewilligung von Mitteln zur Anschaffung der 
Quarzplatten und des Vakuumspektrometers, das allerdings nicht speziell fiir die 
vorliegenden Messungen gebaut wurde. 


5 LANDOLT-BORNSTEIN: Zahlenwerte und Funktionen aus Physik, Chemie, 
Astronomie, Geophysik und Technik, 6. Aufl., Bd. II, Teil 6, S. 455. 

®§ Smithsonian Physical Tables, Washington 1954, S. 430. 

? Smithsonian Physical Tables, Washington 1954, S. 437. 

8 RuBEnsS, H.: loc. cit. 
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Prazisionsmessung der Hyperfeinstruktur 
des 6 *P,.-Terms des Rb I-Spektrums 
Von 
H. Bucka, H. KopFERMANN und A. MINorR 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 20. September 1960) 
The hyperfinestructure transitions in the excited 6 *Fj),.-state of Rb I have been 
measured with the double resonance method using isotopic enriched samples of 
Rb 85 and Rb 87. The A-factors and B-factors have been evalueted from the 


measured frequencies to A,,;= 8,178 +0,009 Mc/sec, Bg, = 8,199 + 0,040 Mc/sec, 
A gy = 27,707 + 0,015 Mc/sec and Bg, = 4,000 + 0,039 Mc/sec. 


1. Einleitung 


Fiir die Bestimmung der Kernquadrupolmomente der Alkalielemente 
aus der Hyperfeinstruktur ihrer Atomspektren kommen die ersten ange- 
regten 2P,.-Terme in Frage, da der *S,).-Grundzustand wegen der Kugel- 
symmetrie der elektrischen Ladungsverteilung keine Quadrupolmoment- 
wechselwirkung zeigt. Fiir die beiden Rubidiumisotope Rb 85 mit dem 
Kernspin J=5/2 und Rb 87 mit J=3/2 gibt Fig. 1 das Hyperfeinstruk- 
turtermschema des 67P.-Terms wieder. Die Hyperfeinstrukturterm- 
abstande vom Schwerpunkt des Feinstrukturterms ergeben sich in 
bekannter Weise (in Frequenzeinheiten) zu': 


_AC , B (jajc(e+- 2+) J +1) (1) 
2 4 T(2i —14) Je@s—1) 


mit C =F(F+1) —I(1+1) —J(J+1), A =magnetischer Aufspaltungs- 
faktor, B = Kernquadrupolkopplungskonstante, J = Gesamtdrehimpuls- 
quantenzahl des Elektrons und fF = Gesamtdrehimpulsquantenzahl des 
Atoms. Dabei gilt fiir den magnetischen Aufspaltungsfaktor die Be- 


Vr 


ziehung : 2 ate 
__ MBP mM, 21 (1 + 1) 3) F(4— - 2 
und fiir die Kernquadrupolkopplungskonstante 
a2 0 Ciaa a -5 
B= h(2J + 2) (7 yy RR} (3) 


mit “4, =Bohrsches Magneton, /1; =magnetisches Kerndipolmoment ge- 
messen in Kernmagnetonen, Q = Kernquadrupolmoment, m, und m, = 

1 Sieche z.B. KopFERMANN, H.: Kernmomente, 2. Aufl. Akademische Verlags- 
gesellschaft, Frankfurt a. Main 1956. 
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Masse von Elektron und Proton, 4 = Plancksches Wirkungsquan- 
tum, J =Drehimpulsquantenzahl des Elektrons, e =Elektronenladung, 
(7) ;= Mittelwert von 7%, wobei 7 der Abstand des Elektrons vom 
Kem ist. F und R, sind relativistische Korrekturen, ¢ bzw. 6 Korrektu- 
ren fiir die raumliche Ausdehnung der Kernladung bzw. des magne- 
tischen Kerndipols. 


Rb 85 Rb &7 
Jz 
fea 
ya | | 
4 ¥ 
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Fig. 1. Hyperfeinstrukturtermschema ftir die Feinstrukturlinie 5°S,,.—6*P,,. fiir die Rb-Isotope Rb 85 
und Rb 87. Die Aufspaltungen ftir den 6?P,,.-Term sind bedeutend kleiner als die des Grundzustandes und 
hier nur der Deutlichkeit halber gréBer eingezeichnet 


Wahrend Untersuchungen am _ natiirlichen Isotopengemisch des 
Rubidiums (Rb 85, 72% ; Rb 87, 28%) von MEYER-BERKHOUT® (6729) 
und von SENITZKY und Rasi® (5?) untemommen wurden, ist das 


2? MeYER-BERKHOUT, U.: Z. Physik 141, 185 (1955). Im 6 *Py)9-Term wurden 
vom Rb 85 alle drei Ubergange, vom Rb 87 nur ein Ubergang gemessen. 

3 SENITZKY, B., u. 1.1. Rasr: Phys. Rev. 103, 315 (1956). Im 5 *P,/9-Term wurden 
zwei Uberginge vom Rb 85 und ein Ubergang vom Rb 87 beobachtet. — Unter 
Zuhilfenahme des Verhiltnisses der g;-Faktoren g7,,/g7,, und des Verhaltnisses der 
Kernquadrupolkopplungskonstanten Bg,/B,, die aus anderen Messungen bekannt 


sind, konnten in den Arbeiten ? und * Werte fiir die Kernquadrupolmomente gege- 
ben werden. 


Prazisionsmessung der Hyperfeinstruktur des 6 ?P3).-Terms 125 


Ziel dieser Arbeit, unter Verwendung getrennter Isotope alle Hyperfein- 
strukturabstande im 6?F4,.-Term mit méglichst hoher Prazision zu ver- 
messen, um insbesondere auch evtl. Aussagen iiber die von STERN- 
HEIMER* angegebenen Korrekturen zu erhalten. Das Rubidium mit 
seinen fiir beide Isotope sehr verschiedenen Kermquadrupolmomenten 
sollte dafiir besonders geeignet sein. 


2. Zur Versuchsanordnung 


Fig. 2 zeigt die Versuchsanordnung. In bekannter Weise wurde ent- 
sprechend der Doppelresonanzmethode® linear polarisiertes Licht in das 


Rb Z 
f| I 
772A ZZ ZA 
aa # 


, 
d 


Fig. 2. Schematische Darstellung der Versuchsanordnung. @Q Intensive Rubidiumlichtquelle, HF Hoch- 

frequenzspule fiir elektrodenlose Entladung, L abbildende Linsen, P Polarisationsfilter, R ResonanzgefaB, 

S Schwingspule fiir magnetisches Hochfrequenzfeld, B Blaufilter, PM Photomultiplier, P/ Photozelle, 
A Asbestwand, Hz Heizung, V Ventilator, Z Olzirkulation 


ResonanzgefaB eingestrahlt, um eine Abweichung der Besetzungszahlen 
der Hyperfeinstrukturniveaus im angeregten Zustand vom statistischen 
Gleichgewicht zu erzielen. Das Hochfrequenzmagnetfeld bewirkt eine 
Angleichung an die statistische Gleichbesetzung, wodurch eine Ver- 
minderung des Polarisationsgrades der Resonanzstrahlung erreicht wird. 
Als Lichtquelle diente eine elektrodenlose Hochfrequenzentladung. Vom 


4 STERNHEIMER, R.: Phys. Rev. 95, 736 (1954). 

5 KasTLER, A., u. J. BRossEv: C. R. Acad. Sci., Paris 229, 1213 (1949). — 
BrossEL, J., u. F. Birrer: Phys. Rev. 86, 308 (1952). — Kastier, A.: J. Opt. 
Soc. Amer. 47, 460 (1957); s. auch Bucka, H., H. KoprerMANNn u. E.W. OTTEN: 


Ann. d. Phys., VII. F. 4, 39 (1959). 
Q* 
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Resonanzlicht gelangte die parallel zur Polarisationsrichtung des an- 
regenden Lichtes schwingende Komponente zur Beobachtung, dabei 
wurden ungefahr 108 Elektronen pro Sekunde an der Kathode des 
Photomultipliers (1 P 21) ausgelést. Die Richtung des Hochfrequenz- 
magnetfeldes fiel mit der Einstrahlungsrichtung des anregenden Lichtes 
zusammen. Um das Signal von den Schwankungen des Photomultiplier- 
stromes abzuheben, wurde das Hochfrequenzmagnetfeld in bekannter 
Weise niederfrequent moduliert, der Photomultiplierstrom phasen- 
empfindlich gleichgerichtet (lock-in) und registriert. Folgende experi- 
mentelle Vorkehrungen waren insbesondere getroffen, um eine méglichst 
hohe MeBgenauigkeit zu erhalten: 

Eine gegenseitige Uberlappung der Linien der beiden Isotope konnte 
durch die Verwendung hochangereicherter Isotope in den Resonanz- 
gefaBen weitgehend vermieden werden (Rb 85 99,1 % bzw. Rb 87 95,5 %) *. 
Die kalteste Stelle des ResonanzgefaBes ,die den Rubidiumdampfdruck 
(etwa 10-5 Torr) bestimmte, wurde mit einem Olthermostaten auf kon- 
stanter Temperatur gehalten. Das Magnetfeld der Erde war am Ort des 
ResonanzgefaBes durch eine Helmholtz-Anordnung kompensiert. Die 
magnetische Hochfrequenzfeldstarke wurde tiber die Schwingspannung 
am Schwingkreiskondensator gemessen und konstant gehalten. Zur 
Erzielung gleichbleibender Intensitat des anregenden Lichtes diente eine 
photoelektrische Regelung der Anodenspannung des Lichtquellen- 
senders. 


3. MeBergebnisse 

Die Resonanzkurve wurde punktweise vermessen. Bei jeder Frequenz- 
einstellung betrug die MeBdauer 3 min; das entsprach 6 Zeitkonstanten 
der Nachweisapparatur. Ein MeBpunkt war etwa im Maximum und 
die anderen im Abstand 0,2, 0,4 und 0,6 Halbwertsbreiten vom Maximum 
zu kleineren und gréBeren Frequenzen hin gewahlt. Fig. 3 zeigt eine 
Resonanzkurve fiir den Ubergang F=4<+F=3 des Isotopes Rb 85, 
in der die einzelInen MeBpunkte 4, B, B’, C, C’, D und D’ eingezeichnet 
sind. Aus dem ungefaéhr im Maximum befindlichen Me8punkt und 
zwei weiteren, annahernd gleicher Signalhéhe, wurde die Frequenz des 
Maximums unter Zugrundelegung einer Lorentz-Kurve berechnet. 

In den ersten 3 Zeilen der Tabelle 1 sind die jeweils aus den 3 MeB- 
punkten DAD', CAC’ bzw. BAB’ berechneten Resonanzfrequenzen an- 
gegeben, wobei als Frequenzgenauigkeit der dreifache quadratische Feh- 
ler aus der in Zeile 8 stehenden Zahl von Messungen eingetragen ist. 
Die gemessenen Registrierkurven zeigen eine leichte Unsymmetrie, so 
daB z.B. die aus den MeBpunkten CAC’ berechneten Frequenzen maxi- 
mal bis zu 1% der Halbwertsbreite sich von derjenigen Frequenz unter- 


* Geliefert von Oak Ridge National Laboratory, Oak Ridge, Tennessee, USA. 
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scheiden, die aus den MeBpunkten BAB’ berechnet wurden. Auer der 
durch die Uberlappung der Fliigel der Resonanzkurven bedingten Un- 


symmetrie kénnen Ursa- 
chen hierfiir ein nicht kon- 
stanter Untergrund (evtl. 
auch von Mehrquanten- 
ubergangen geringer Inten- 
sitat), kleine Anderungen 
der Hochfrequenzmagnet- 
feldstarke mit der Frequenz 
oder andere Storeffekte 
sein. Die in den Zeilen 
1 bis 3 angegebenen Fre- 
quenzwerte, die aus MeB- 
punkten in den verschie- 
denen Signalhdhen DD’, 
CC’, BB’ gewonnen wur- 
den, ergeben, auf die 
Signalhéhe des Maximums 
extrapoliert, die in Zeile 4 


Tabelle 1.  Mefergebnisse der 
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Fig. 3. Registrierkurve des Uberganges F=4<>F =3 fiir 
Rb 85. Zeitkonstante: 30 sec. Die Frequenz wurde in Schritten 
von 0,7 MHz verandert. Registrierdauer eines Me8punktes 3 min 


Hyperfeinstrukturtiberginge des 6 *Pyjy- Terms. 


(Frequenzen und Halbwertsbreiten in MHz) 


5 Rb 87 
3 g<eo2 | 2<>1 “1e>0 
1 y(DAD’) 39,368} 20,647; 9,750} — 51,414] 23,695 
2 42)+ 36. = 48 ac 60 Se 84 
2 v(CAC’) 39,320| 20,734] 9,786] 87,157| 51,429] 23,698 
+ 24\+ DON a= 24 Ie 24| + 42|-+- 60 
3 v(BAB’) 39,285] 20,774] 9,807] 87,117| 51,419] 23,679 
+ 42|+ 27 21 13] 21) 57 
4 “Maximum der 39,272| 20,782| 9,814] 87,122} 51,417] 23,676 
Registrierkurve + 15|+ 30; + 24]+ 28|+ 23)+ 60 
5 Maximum des BOL27 5 20h 012 9,824 87,122] 51,418} 23,696 
Hochfrequenz- + 48) + 61|/+ 44 }+ 43 + 2)9 | feats 97 
uberganges . ; 
; 6 Halbwertsbreite 3,35 3,93 BAe, 3,90 SL 5,37 
7 Signalrausch- 120 40 40 120 120 30 
verhaltnis S 
= a : pera 
8 Zahl der Messungen 15 13 12 8 3.7) 6 


eingetragenen Frequenzen fiir das Maximum der Registrierkurve. 
An diesem Wert waren schlieBlich noch eine Korrektur fiir die 
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(erfaBbare) Uberlagerung der Fliigel der Resonanzkurve zu bertick- 
sichtigen, sowie eine technisch bedingte Korrektur fir die Hoch- 
frequenzfeldstarkeregelung in der GréBenordnung von 5 kHz. Zeile’5 
gibt die so erhaltenen Frequenzen fiir das Maximum der einzelnen 
Hochfrequenziibergange an. Dabei wurde in der Angabe der Frequenz- 
genauigkeit die Unsymmetrie der Registrierkurven, die nach Abzug des 
durch Uberlagerung der Resonanzen bewirkten Anteiles verbleibt, durch 
Erhéhen der Fehlergrenze um die Halfte* des Frequenzunterschiedes 
zwischen der in der Halbwertsbreite bestimmten Frequenz und derjenigen 
des auf Uberlagerung korrigierten Maximums beriicksichtigt. In der 
6. Zeile sind die bei den benutzten Hochfrequenzmagnetfeldstarken 
erhaltenen Halbwertsbreiten angegeben; die natiirliche Halbwertsbreite 
betragt dabei 3,1 MHz**. Bei zwei Ubergangen des Rb 87 wurden zur 
Erzielung eines ahnlichen Signalrauschverhaltnisses wie bei den tibrigen 
Ubergangen gréBere Hochfrequenzmagnetfeldstarken benétigt, wodurch 
sich gréBere Halbwertsbreiten ergaben. Das bei den einzelnen Resonan- 
zen beobachtete Signalrauschverhaltnis 1m Maximum ist in Zeile 7 an- 
gegeben. 

Um den Einflu8 der Geometrie des Hochfrequenzfeldes zu unter- 
suchen, wurde die 9,8 MHz-Linie auch bei einer anders gewahlten 
Anordnung untersucht, bei welcher die Richtung des magnetischen 
Hochfrequenzfeldes parallel zur Richtung der elektrischen Feldstarke 
des anregenden Lichtes war. Fiir das Maximum der Resonanzkurve 
ergab sich, tber 9 Messungen gemittelt, eine 15 kHz hdhere Frequenz, 
innerhalb der Fehlergrenze mit dem in Zeile 4 angegebenen Wert iiber- 
einstimmend. 


In Tabelle 2 sind die jeweils aus zwei Ubergangsfrequenzen eines 
Isotopes entsprechend Gl. (1) berechneten A- und B-Werte fiir die drei 
Frequenzkombinationen I, II und III eingetragen®. Die aus den einzel- 
nen Kombinationen erhaltenen A- und B-Werte liegen innerhalb ihrer 
Fehlergrenzen. Dabei ist die Ubereinstimmung der einzelnen Werte 
untereinander ftir Rb 87 besser als fiir Rb 85, fiir welches infolge der 
kleineren Aufspaltung mehr Fehlerméglichkeiten durch Uberlappung u.a. 
gegeben sind. In der letzten Zeile sind gewogene Mittel fiir 4 und B aus 


* Bei Annahme eines linear von der Frequenz abhangigen Untergrundes ver- 
schiebt sich das Maximum der Resonanz um ein Drittel des oben angegebenen 
lrequenzunterschiedes, 

** Der Wert wurde aus einer Messung der Halbwertsbreite bei verschiedenen 
Hochfrequenzmagnetfeldstarken H, durch Extrapolation fiir H, =0 bestimmt. 

* An den gemessenen Ubergangsfrequenzen wurde eine Bloch-Siegert-Ver- 
schiebung [F*. BLocu u. A, S1eGERT: Phys. Rev. 57, 522 (1940); s. auch: G. W. Sr- 
RIES: Rep, Progr. Phys, 22, 280 (1959)] nicht beriicksichtigt. Eine grobe Abschat- 
zung ergab Werte, die in den Fehlergrenzen eingeschlossen sind. 
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den ersten beiden Frequenzkombinationen, die fiir die Berechnung 
giinstiger als die letzte sind, gebildet. 

Aus den Verhaltnissen B/A lassen sich die Kernquadrupolmomente 
nach der aus Gl. (2) und (3) folgende Beziehung 


— 41(l+ 1) me ue my F(1 — ©) (1 — 9) B 
g e2 J(2J —1) Im, R, wily (4) 


berechnen, wobei 1m 62P,.-Term die Hyperfeinstrukturanomalien bei der 
vorliegenden MeBgenauigkeit vernachlassigt werden kénnen._ Unter 


Tabelle 2. A- und B-Werte fiiy den 67Py).-Term 


Frequenzkombination A,, in MHz Bs; in MHz 


ale Pe si, Mud wy 8,172+0,013 | 8,233+ 0,068 

‘al dle BEES Semel BEE Oe EE Eee 

Ill M3259 und Vo est 8,153 £0,035 8,101 + 0,120 
Gewogenes Mittel aus I und I 8,178 + 0,009 8,199 + 0,040 7 


Rb 87 
Frequenzkombination Ag, in MHz Bg, in MHz 
I Ygeyq Und Yo.,4 27,708 + 0,011 3,998 + 0,021 
ae Yeesq und ry; ae 27,705 + 0,027 4,009 + 0,074 
TIL |... Ye.g5-Und 4 259 27,722+0,102 | 4,026+0,197 
Gewogenes Mittel ae I md II 27,707 + 0,015 4,000 + 0,039 


Verwendung der in Tabelle 2 angegebenen gewogenen Mittel der A- und 
B-Werte ergeben sich (ohne Sternheimer-Korrektur’) die Kernquadrupol- 
momente der beiden Rb-Isotope ‘nach (4) zu Qg;= (0,286 +0,001) 
40724 cm? und Q,,= (0,140 £0,001) 10-*4 cm?. 


4. Diskussion 


Die fiir verschiedene Terme des Rb I-Spektrums bekannten Hyper- 
feinstrukturdaten sind in einer Ubersicht in Tabelle 3 wiedergegeben. 
Der erste Teil zeigt fiir den 6?).-Term die zusammengefaBten Resultate 
dieser Arbeit. AnschlieBend sind fiir den 5?3.-Term die in der Ein- 
leitung erwahnten Ergebnisse von SENITZKY und Rasi® eingetragen. 
Darunter befinden sich Werte fiir den 5*S,).-Term von KuscH und 


7 STERNHEIMER, R.: l.c. 
8 SeniTzky, B., u. I. I. Rast: l.c. 
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MiLLMAN®, mit einer Atomstrahlresonanzapparatur gemessen, sowie die 
mit optischer Pumptechnik im Grundzustand sehr genau meBbare Auf- 
spaltungsfrequenzen von CARVER". AnschlieBend an diese, das freie 
Atom betreffende Hyperfeinstrukturwerte, sind noch das Verhaltnis der 


Tabelle 3. Zusammenstellung dey aus verschiedenen Hyperfeinstrukturen bestimmten 
Kerngrépen der Isotope Rb 85 und Rb 87 (vy, A, B in MHz) 


Litera- 


Rb 85 tur 


| 
Vge>2 | Vo esd 


| 
6? Pie Vges3 | Vae52 | Yaa V1 250 
39,275 | 20,812 | 9,824 87,122 | 51,418 | 23,696 
+0,048 | +0,061  +0,044 | 40,043 | +0,031 + 0,097 


A = 8,178 + 0,009 
B= 8,199 £ 0,040 
Q = (0,286 + 0,001) 10-74 cm? 


27,707 + 0,015 
B= 4,000 +0,039 
Q = (0,140 + 0,001) 10-24 cm? 


A g7/Ag5 = 3,3880 + 0,0042 
Bgs/Bgz = 2,050 +0,022 


5° Fig Y4e>8 Wesn Meena | Yaco1 | M1es0 
120,8 | 65,0 | 265 | | 
Set ib) OTS =a 5 | 3 
A = 25,3+0,2 4 = 85,8+40,7 
B = 245455 4,3 = 11,8+0,6 
Q = (0,27 + 0,02) 10-24 cm? Q = (0,13 + 0,01) 10-24 cm? 


V9 e51 = 6834,1 + 1,0 


Vg 251 = 6834,682590 
+ 0,000070 


A = 3417,1+0,5 
Ag,/Ag5 = 3,3769 + 0,0008 


9,10 


A = A011,9 + 0,4 


ss 
RbCl 81,,/8 14, = 3.38899 + 0,00002 iL 
RbC1 Bg;/ Bg; = 2,0669 + 0,0005 12 


g,-Faktoren &1,,/81,,. Semessen mit Kerninduktion in RbCl-Lésung"™, 
sowie das Verhaltnis der B-Faktoren Bg;/Bs,, gemessen durch Molekiil- 
strahlresonanz im RbCl-Molekiil” angegeben. 


® Kuscu, P., u. S. MILLMAN: Phys. Rev. 58, 438 (1940). 
. 10 Carver, T.R.; Ann Arbor Conference on Optical Pumping 1959. University 
of Michigan. 
11 Yasaitis, E., u. B. SMALLER: Phys. Rev. 82, 750 (1951). 
 TRIscHKA, J.W., u. R. BRAUNSTEIN: Phys. Rev. 96, 968 (1954). 
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Bildet man aus unseren Ergebnissen im 62P,.-Term das Verhiltnis 
der A-Faktoren Ag,/A,;, so ergibt sich mit der sehr genauen Messung des 
Verhiltnisses g;,/g;,, im RbCl Ubereinstimmung bis auf 0,03%, wah- 
rend im 5 ?S,).~Term entpsrechend der groBen Hyperfeinstrukturanomalie 
dieses Verhaltnis 0,3% kleiner ist. Das aus den MeBergebnissen im 
6?Fyo-Term gebildete Verhaltnis B,,;/B , ist, noch innerhalb der Fehler- 
grenzen, 0,8% kleiner als das des RbCl-Molekiils. 

Mit den Ergebnissen von SENITZKy und Rasi fiir den 5?2,.-Term 
besteht die Méglichkeit des Vergleiches der aus zwei verschiedenen 
angeregten Atomzustanden — ohne Beriicksichtigung einer Sternheimer- 
Korrektur — ermittelten Werte fiir die Kernquadrupolmomente. Fiir 
die Quotienten der ermittelten Werte ergibt sich 
Os7 (5*P ys 


) = 0,93 + 0,07, 


87 (62P,/2) 


Sos 15°) __ 9,94 40,07, 

Oss (6 2P3/9) 
wobei der gréBte Teil des Fehlers von der Messung im 5 ?/.-Term her- 
riihrt. Es scheint lohnenswert, nach dem hier beschriebenen MeBverfah- 
ren ebenso alle Hochfrequenziibergange AF = +1 des 5#A.-Terms mit 
méglichst hoher Prazision zu messen, um durch Vergleich mit den 
Ergebnissen des 67P,.-Terms gegebenenfalls. experimentelle Aussagen 
iiber den Sternheimer-Effekt!® zu erhalten. 


13 Werte fiir die Sternheimer-Korrektur siehe z.B. Townes, C.H.: Determina- 
tion of Nuclear Quadrupole Moments. In Handbuch der Physik, Bd. XX XVIII/1, 
S. 415. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1958. 
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Der Einflu8 von Gitterstérungen im Silberbromid 
auf die Kernresonanz des Broms 
Von 
G. SEIFERT 
Mit 8 Figuren im Text 
(Eingegangen am 15. September 1960) 


Es wird die Verbreiterung der Bromresonanzen durch Quadrupolstérungen im 
AgBr untersucht. Die von Reir in Cd-haltigem AgBr gefundene Relaxations- 
verbreiterung durch diffundierende Ag-Liicken zeigen neben einer zusatzlichen 
temperaturunabhangigen Verbreiterung auch Ca- und Pb-haltiges Ag Br. Temperatur- 
und Konzentrationsabhangigkeit lassen auf unterschiedlichen Einbau von Ca und 
Pb einerseits und Cd andererseits schlieBen. S-haltiges AgBr zeigt eine von diffun- 
dierenden Ag-Ionen auf Zwischengitterplatzen herriihrende Relaxationsverbreite- 
rung bei —125 °C und eine temperaturunabhangige Verbreiterung, die in abge- 
schreckten Kristallen bei 20 °C langsam abnimmt, was durch Gleichgewichtsein- 
stellung und Ausscheidungsvorgange erklart werden kann. Eine Verbreiterung im 
Li-, Na- und Cu-haltigen AgBr wird auf eine Erhéhung der Versetzungsdichte durch 
den Zusatz zuriickgefiihrt. 


1. Einleitung 


Zur Untersuchung des Einflusses von Gitterstérungen auf die Kern- 
resonanz im Festkérper ist Silberbromid besonders geeignet. Das natiir- 
liche Isotopengemisch des Broms enthalt zu etwa gleichen Teilen die 
Isotope Br7® und Br*, deren Kerne verschiedene magnetische Dipol- 
momente und elektrische Quadrupolmomente besitzen. Dabei hat das 
Isotop mit dem gréBeren Dipolmoment das kleinere Quadrupolmoment 
und umgekehrt (Tabelle). 


Tabelle 
Relative | F | 

Isotop Haufigkeit I = bes : yl2m iQ eag ass 

% | Se oe Radian/Gau8 cm? 

} 

12) 50,6 3/2 | +2,1058+4 | 1070 | a Oro 
lola ee eae 49,4 3/2 +2,2606+5 | 1153 + 0,28 

Agi? |. 51,9 1/2 | —0,144 +8 | 131 co 

ECS” Fa S | 48,1 1/2 110,129 8 | 242 a 


Durch Beobachtung der Resonanzen beider Bromisotope lassen sich 
daher die durch Dipolwechselwirkung bedingten Einfliisse von den durch 
Quadrupolwechselwirkung hervorgerufenen trennen. Da AgBr im ku- 
bisch-flachenzentrierten Gitter kristallisiert, ist die Quadrupolwechsel- 
wirkung im idealen Gitter wegen des an den Kernorten fehlenden 
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Feldgradienten Null. Stérungen des stark heteropolaren AgBr-Gitters 
k6nnen dagegen groBe Feldgradienten verursachen. 

Wegen dieser groBen Feldgradienten und der groBen Quadrupol- 
momente der beiden Bromisotope iiberwiegen die auf Quadrupolwechsel- 
wirkung beruhenden Einfliisse die durch Dipolwechselwirkung bedingten. 

Uber den EinfluB der Quadrupolwechselwirkung auf die Linienbreite 
der Kernresonanz in gestérten Kristallen liegen zusammenfassende 
Arbeiten von BLOEMBERGEN! und von COHEN und REF? vor. Letztere 
haben auch in zwei Arbeiten®4, yon denen vor allem die von Rrtré4 
fir die Quadrupolrelaxationsverbreiterung von grundlegender Bedeu- 
tung ist, die Linienverbreiterung im AgBr untersucht. Ihre Ergebnisse 
sollen hier kurz dargestellt werden. 


2. Bisherige Kernresonanzuntersuchungen am AgBr 


Fiir das reine Silberbromid findet Rrir‘, daB die Intensitat der Linie 
nur 40% des theoretischen Wertes betraégt. Das ist gerade die Intensitit 
der dem Ubergang m=4->—+ entsprechenden Zentrallinie. Man muB 
daraus schlieBen, daB auch in reinen, gut getemperten AgBr-Kristallen 
die Zahl der noch vorhandenen Gitterstérungen (z.B. Versetzungen) aus- 
reicht, durch die Quadrupolstérung erster Ordnung die Intensitat der Sa- 
tellitenlinien, die den Ubergingen 3} und — 1-+— 3 zugeordnet sind, 
so zu verringern, da8B diese nicht mehr meBbar sind. Die Breite der Zen- 
trallinie ist durch magnetische Dipol-Dipol-Wechselwirkung bestimmt. 

In Cd-dotiertem AgBr findet REtrF eine charakteristische Temperatur- 
abhangigkeit der GroBe DT (D = Ordinatenabstand der beiden Extrema 
der differenzierten Resonanzkurve, 7 =absolute Temperatur), die bei 
reiner Dipol-Dipol-Wechselwirkung temperaturunabhangig sein miiBte. 
Die Verbreiterung der Linie, die bei 273 °K ein Maximum erreicht (Mini- 
mum von D7), fihrt er auf Quadrupolrelaxationsverbreiterung, ver- 
ursacht durch die statistisch schwankenden Feldgradienten diffundieren- 
der Silberliicken, zuriick. Bei Vernachlassigung der durch statische 
Quadrupolwechselwirkung verursachten Verschiebung der Terme der 
einzelnen Kerne und unter der Annahme isotroper Diffusion findet REF 
fiir die Relaxationszeit 7, die fiir k’(1— a, /¥)/(4 + @o/”) <1 giiltige Nahe- 
rung 


p-1__ 4% oper tae ans ¥/o Pek, { 
aoe orale Of Peo)? + F(R? 1) 
1 BLOEMBERGEN, N.: Proc. Conf. Defects Cryst. Solids, Bristol 1954, Ss. uke 

2 ConEN, M.H., and F. Reir: Quadrupole Effects in Nuclear Magnetic Reso- 
nance Studies of Solids, in: SEItTz, F., and D. TURNBULL: Solid State Physics, 
Vol. 5, pp. 322. New York 1957. 

3 CoHEN, M.H., and F. Retr: Proc. Conf. Defects Cryst. Solids, Bristol 1954, 
S. 44. 

4 Reir, F.: Phys. Rev. 100, 1597 (1955). 
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Darin bedeuten k’=(,4) k-?— (2) k41+1 mit k=a/l; a ist die kleinste 
Entfernung, bis auf die ein Defekt an einem Kern herankommen kann; 
] = Sprungweg eines Defektes bei einem Sprung. F ist der Abstand nach- 
ster Nachbarn im Kristall, m) die Zahl der von einem Defekt besetzbaren 
Platze in der Elementarzelle, c die Konzentration der Defekte, 7 die 
mittlere Sprunghaufigkeit der Defekte, w) die Larmor-Frequenz. B ist 
eine charakteristische Frequenz der GroBe 


On ele ae tel 2) 
6f Oli (6 } @o @ 


B ist ein Verstarkungsfaktor fiir das Coulomb-Potential, der im wesent- 
lichen das Produkt aus Lorenz-Faktor (2¢+3)/5¢ und dem _,,Anti- 
shieldingfactor’‘ y,,— 1 ist. 

Fiir das kubisch-flachenzentrierte Gitter des AgBr ist )=4, und fiir 
Ag-Liicken (im folgenden mit Ag, bezeichnet) wird a=Rund/=R | pe 
k’=0,116. Damit wird 


ae 162% ; YO 1 
T; tee egy Ree TORT Si (1a) 


Das Maximum von 7," erhalt man aus (1a) fiir die Sprungfrequenz 


Vmax = 1,116 V3 Wo = 1,700 (3) 
Zu 


Max (Ty*) = (16% Bc)/(45 | 10) (4) 


Bei der von ReEir verwendeten Resonanzfrequenz von 6,630 MHz wird 
T;* fir die Sprungfrequenz >=7,3 - 107 sec? ein Maximum. Fiir die 
Temperatur T = T),,x, bei der 7; * ein Maximum erreichen miiBte, ergibt 
sich mit den Sprungfrequenzen, die man aus den von TELToW® und 
KurnickK® aus Leitfahigkeitsmessungen ermittelten Ionenbeweglich- 
keiten der Ag-Liicken berechnet, 287 °K (TELTow) bzw. 308 °K (Kur- 
NICK). Die Ubereinstimmung mit dem gemessenen Wert von 273 °K 
ist recht gut, wenn man beriicksichtigt, daB die Sprungfrequenzen fiir 
niedere Temperaturen durch eine sehr ungenaue Extrapolation gewonnen 
wurden. Die Temperaturdifferenz entspricht einer um etwa 5 % kleineren 
Schwellenenergie gegentiber der aus den Teltowschen Leitfahigkeits- 
messungen berechenbaren. 

Die Abhangigkeit der Linienintensitat (DT) von der Cd-Konzentra- 
tion wurde von CoHEN und Retr bei Zimmertemperatur im Konzen- 
trationsbereich von 5 - 10> bis 10-3 Mol ebenfalls untersucht. 


o TeLrrow, J.: Ann. Phys. (6) 5, 63, 74 (1950). 
* Kurnick, S.W.: J. Chem. Phys. 20, 2418 (41952). 
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3. Folgerungen aus den Messungen von COHEN und REIF 
Bei ausschlieBlicher Relaxationsverbreiterung und vollig dissoziierten 
Fehlstellen miiBte nach (1) Z,* linear von der Cd-Konzentration c ab- 
hangen. Da bei gleichbleibender Linienformfunktion die GréBe D pro- 
os dem reziproken Quadrat der Halbwertsbreite ist, ergibt sich 
fiir T7*=Aw— Aa, (Aw =Halbwertsbreite der durch Quadrupolrela- 
xation verbreiterten Linie, 4@ = Halbwertsbreite der Linie ohne Rela- 


xationsverbreiterung) se a 
se ss Aa, (= 3 1 ‘ (5) 


— 25 5 75 ¢ ~—-10-10° Mol 


Fig.1. Abhangigkeit der Linienintensitaét der Br’!-Resonanz im AgBr von der Cd-Konzentration. Kreise: 
MeBwerte von CoHEN und Reir. J Berechnet ohne Assoziation; JJ berechnet mit Assoziation 


[(D/D,)~2— 1] — iiber der Konzentration c aufgetragen — sollte daher 
eine Gerade ergeben. Fig. 1 zeigt, daB dies nur im Bereich der niedrigsten 
Konzentrationen erfiillt ist. Das schwacher als lineare Anwachsen von 
T,;' mit der Cd-Konzentration deutet auf eine teilweise Assoziation 
zwischen Cd-Ionen und Ag-Liicken hin. Durch die Assoziation wird die 
Konzentration der dissoziierten Ag-Liicken, die allein fiir die Erniedri- 
gung von 7, maBgebend sind, herabgesetzt. Zwar ist bei Zimmertempe- 
ratur die Sprungfrequenz der assoziierten Liicken [Agy (3) in Fig. 2] 
etwa ebenso groB wie die der dissoziierten [Aggy (1) in Fig. 2], doch ist 
der Beitrag assoziierter Liicken zur Relaxationsverbreiterung zu ver- 
nachlassigen, wie noch gezeigt werden wird. 

Wir bezeichnen jetzt mit xcq die Konzentration der dissozuerten 
Cd-Ionen (Cd), mit x, die der dissoziierten Ag-Liicken, mit %, die der 
Komplexe CdgAg, und mit y die der gesamten Cd-Ionen. Aus der 
Massenwirkungsgleichung 

Koae tae a, 
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der Neutralitatsbedingung es 


und der Konstanz der gesamten Cd-Konzentration 


Xca + %, =Y 


Schmelzpunkt des reinen Ag Br 


Jemperaturbereich der 
/TeBwerte 


500 400350 300 250.225 200 750 °K 


400 300 1507007550425 0 -25 “50 -75 -700 =725,.0. 


Fig. 2. Platzwechselfrequenzen von gittereigenen Fehlstellen und Fremdionen im AgBr. Die Werte wurden 

aus Literaturangaben tiber die Diffusionskonstante, Ionenbeweglichkeit oder Sprungfrequenz bei der Dipol- 

relaxation berechnet. Dabei stammen die Angaben fiir Ag’)(1) und Aga (1) von TeLrtow®, Agi, (2) und 

Agg(2) von Kurnick®. Fiir Ag} (3) und Aggy (3) wurden die Sprungfrequenzen aus den bei der 
Dipolrelaxation gemessenen extrapoliert 


folgt fiir die Konzentration der freien Ag-Liicken bzw. Cdé 
De wat a 
eet ie tert (/i+4Kyy —1). (6) 


Die Konzentrationsabhangigkeit von [(D/D,))~!— 1] ergibt sich bei As- 
soziation aus (4), (5) und (6) zu 

Diet per K 

(3) 3K, 


(V1 +4K,y—1) (7) 
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mit K = .2:232 (1627/45) B P/a9) 
A, [(@/e,)2 + 3.1] _ 


ey.5,3 : 140° Mol™ fir B= 50. 


Da sowohl f als auch 7 nicht sehr genau bekannt sind, ist dieser Wert 
fiir K nur eine grobe Naherung. Ebenso kann die von TELTOW® aus 
Leitfahigkeitsmessungen bestimmte Assoziationsenergie von 0,16 eV, aus 
der sich eine Massenwirkungskonstante K,~ 6000 bei 25°C ergibt, mit 
einem groBen Fehler behaftet sein, da sie durch eine doch recht will- 
kiirliche Ausgleichung sehr stark streuender MeBwerte erhalten wurde. 
Daher wurden K und K, aus den gemessenen D-Werten fiir die Konzen- 
trationen 10°* und 10° Mol nach (7) bestimmt und mit diesen Werten 
die Konzentrationsabhangigkeit von [(D/D,)~!— 1] berechnet. Die aus- 
gezogene Kurve der Fig. 1 zeigt die so berechnete Konzentrationsabhan- 
gigkeit, die mit der gemessenen (Punkte) im ganzen Konzentrations- 
bereich sehr gut iibereinstimmt. Fiir die Konstanten K und K, ergeben 
sich die Werte K =4- 10° und K,=1,37 - 103. Erstere stimmt mit dem 
theoretischen Wert von 5,3 - 10° ziemlich gut iiberein, letztere ist etwa 
4,5mal kleiner als die aus der von TELTOW bestimmten Assoziations- 
energie berechnete. Dem obigen Wert K, entspricht eine Assoziations- 
energie von ~0,12eV. Das bedeutet bei 10° Mol Cd-Zusatz eine As- 
_ soziation von etwa 40% bei Zimmertemperatur. 

Die von 10° Mol Cdg herriihrende statische Verbreiterung miiBte 
etwa 5 - 104 Radian/sec betragen. Das entspricht einem D/D,-Verhalt- 
nis von 0,015, welches wesentlich kleiner ist als das gemessene und das 
aus der Quadrupolrelaxation berechnete. Bei 40% Assoziation erhalt 
man den immer noch zu kleinen Wert von 0,13 fiir D/D,, wahrend bei 
65% Assoziation, entsprechend einer Assoziationsenergie von 0,16 eV, 
die statische Quadrupolbreite unter der Dipolbreite liegt und die Rela- 
xationsverbreiterung einen zu groBen Wert fiir D/D, liefert. Die wirk- 
liche Assoziationsenergie wird also zwischen 0,12 und 0,16 eV legen. 


4. Abschatzung des Einflusses verschiedener Gitterfehler 
auf die Linienbreite 

a) Statische Quadrupolwechselwirkung assozierter Fehlstellen 
Im Bereich sehr tiefer Temperaturen, wo die Beweglichkeiten beider 
Partner nur gering sind, ist das Feld eines assoziierten Fehistellenpaares 
das eines elektrischen Dipols. Die Feldgradienten V? und V (s. RE1F4) 
nehmen mit 7-8 ab gegeniiber einer Abnahme mit 7° fiir eine isolierte 
Ladung. Daher wird der Wechselwirkungsbereich assoziierter Fehlstel- 
len wesentlich kleiner und ihr Beitrag zur statischen Linienverbreiterung 
-geringer sein als der dissoziierter Fehlstellen. Bei Temperaturen, bei 
denen der eine Partner schon so beweglich ist, daB seine Sprungfrequenz 
> > T;", die Assoziationsenergie aber noch groB gegentiber der thermi- 
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schen Energie ist, so daB der Komplex noch existiert, kann man sich 
die bewegliche Ladung tiber eine Kugelschale vom Radius / verschmiert 
denken. Dabei ist / der konstante Abstand zwischen der festen und der 
beweglichen Ladung, bei (Cd Ag’)-Komplexen also R V 2. Die Ladungs- 
dichte dieser Kugelflache ist —e(4a/?) 1. Da ihr Potential an einem 
Punkt 7 auBerhalb dieser Kugel den gleichen Betrag aber entgegen- 
gesetztes Vorzeichen wie das von der im Kugelmittelpunkt sitzenden 
Ladung hat, ist das resultierende Potential Null. Diese Assoziate werden 
also ebenfalls keinen nennenswerten Beitrag zur Linienbreite liefern. 


b) Quadrupolrelaxation assoziierter Fehlstellen 


Zur Abschatzung der Quadrupolrelaxation assoziierter Fehlstellen 
soll die starke Abhangigkeit des Feldgradienten vom Abstand zwischen 
einer UberschuBladung und dem betrachteten Kern benutzt werden. 
Da (V9) von r® abhangen, liefern sicher Abstandsaénderungen den 
starksten Beitrag zur Spektraldichte der Schwankung, die fiir die Uber- 
gangswahrscheinlichkeiten zwischen den einzelnen Niveaus und damit 
fiir TJ, maBgebend ist. Dieser Einflu8 soll am Beispiel eines Komplexes 
Mz; Ag untersucht werden. 
M¢ sei dabei ein zweiwertiges 
Kation auf einem Gitterplatz. 
Neben den normalen Asso- 
ziaten, bei denen die Ag, 
einen dem zweiwertigen Kation 
nachst benachbarten Kationen- 
gitterplatz eimnehmen, muB 
man auch noch die Existenz 
sog. ,,angeregter Komplexe‘‘ 
berticksichtigen, bei denen die 
Ag-Liicken auf den iibernach- 
sten Kationenplatzen sitzen. 

In Fig. 3 sind die mit NV bezeichneten Kationenplatze diejenigen, die 
die Ag-Liicke eines normalen Assoziates besetzten kann, die mit A be- 
zeichneten diejenigen fiir angeregte Assoziate. Fiir die Bromionen 7 ist 
die Abstandsvariation am gréBten, namlich zwischen R und R- ]/17. 
Es soll nun eine Ag-Liicke innerhalb einer Kugelschale der Dicke 
R(t 7—4)um ein Bromion im Koordinatenursprung isotrop diffundie- 
ren. Die innere Begrenzung der Kugelschale habe den Radius mR, 
die duBere den Radius 7. Die Berechnung von 7;* verlauft analog zur 
Reifschen Rechnung, nur muB jetzt bei der Berechnung der Korrelations- 
funktionen’ die Integration iiber 7 und 7» zwischen den Grenzen mR und 


Fig. 3. Erklarung im Text 


? Torrey, H.C.: Phys. Rev. 92, 962 (1953). 
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mR ausgefithrt werden. Fiir m—=1 liefert diese Rechnung den gleichen 
Ausdruck (4) fiir 7“, wie ihn Retr fand, nur mit dem Unterschied, daB 
die Konstante k’ jetzt den Wert 0,103 statt 0,116 hat. Fiir das Ver- 
haltnis der beiden Sprungfrequenzen 7, fiir Diffusion in einem unbegrenz- 
ten Gebiet und 7g fiir die Diffusion der Ag-Liicken in einem wie oben 
angegebenen begrenzten Gebiet ergibt sich 


Pr[Pp = 1,011. (8) 


Die beiden Sprungfrequenzen, fiir die T7* ein Maximum wird, unter- 
scheiden sich also nur um 1%, 


Fiir (Z7*)max erhalt man den gleichen Wert wie in (3). Allerdings gilt 
diese Relaxationszeit nur fiir einen kleinen Kristallbereich. Bei der Dif- 
fusion im unbegrenzten Medium kénnen die Ag-Liicken alle Bromionen 
berithren, d.h. bis auf den Kleinstméglichen Abstand R |/2 an die Brom- 
ionen herankommen. Fiir eine Larmor-Frequenz v=5 - 10% sec? ist 
nach (2) ¥p-=5,52- 10’ sec. Aus (3) folgt weiter fiir c=10~4 Mol mit 
6 =50, daB im Minimum T,=2,83 -1074sec ist. Wahrend dieser Zeit 
springt eine Liicke im Mittel 1,5 -10*mal. Da jede Liicke von sechs 
Bromionen als naéchsten Nachbarn umgeben ist, von denen zwei nach 
einem Sprung wieder nachste Nachbarn sind, beriihrt die Litcke wahrend 
der Zeit Tj min im Mittel 6-104 Bromionen. Bei der oben angegebenen 
Liickenkonzentration wird daher wahrend dieser Zeit jedes Bromion im 
Mittel 6mal eine Silberliicke als nachsten Nachbar haben. Deshalb kann 
man fiir den gesamten Kristall mit einer einheitlichen Spin-Gitter-Rela- 
xationszeit JT; rechnen. Das ist fiir réumlich begrenzte Diffusion aber 
nicht mehr méglich. Bei einem (CdgAgy)-Komplex, der im normalen 
und angeregten Zustand existieren kann, werden 52 Bromionen von der 
Ag-Liicke berithrt. Unter der Annahme, da8 nur in diesen Bereichen 
eine merkliche Beeinflussung von J, auftritt, wird man fiir die durch 
Quadrupolrelaxation beeinfluBte Relaxationszeit Teo den Ansatz 


Ty? = Tf +n, cT p= Ti+ Ty (9 


machen kénnen. Dabei ist 7;* die transversale Relaxationszeit im un- 
gestorten Kristall, 2, die Zahl der Bromionen, die eine diffundiererde 
Ag-Liicke beriihren kann, c die Konzentration der Ag-Liicken und J, 9 
die Spin-Gitter-Relaxationszeit in den gestorten Bereichen. Bei einer 
Fehlstellenkonzentration von 10~4 Mol und 1,50 wiirde daher 


Ee al0 AT 0 (10) 


werden. Die Beeinflussung von 7, durch assoziierte Liicken ware also 
in diesem Fall etwa 200mal kleiner als die durch dissoziierte. 
Z. Physik, Bd. 164 10 
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c) Einflup der durch Fremdionen verursachten Gitterverzerrungen auf die 
Linienbreite 


Beim Einbau von Fremdionen treten im Gitter Verzerrungen aul, 
die die Linienbreite durch statische Quadrupolwechselwirkung ahnlich 
beeinflussen werden wie die Verzerrungen in der Umgebung einer Ver- 
setzung. Im Abstand einiger Gitterkonstanten vom Fremdion kann 
man den Kristall als elastisch isotropes Kontinuum betrachten. Hatte 
das durch das Fremdion mit dem Ionenradius a’ ersetzte Gitterion den 
Ionenradius a, so ist die Gitterverzerrung in einem Abstand 7 vom 
Fremdion 


o = a? (a’ — a) VV (1/r) = @ AaVV(A/r). (11) 


o ist ein Tensor 2. Grades. Die Verzerrungen erzeugen in einem aus 
zwei einwertigen Ionenarten bestehenden kubischen Kristall an den 
Kermorten einen Feldgradienten, dessen Komponenten nach COHEN und 
REIF? 

Va Phage so ae Oil a 
ee 2 28S 3 Uy 
ha (12) 
Vig = jepg— Oe ae 

sind. Der Faktor g beriicksichtigt die Kristallstruktur und ist fiir das 
NaCl-Gitter ~ 24. Das Volumen der Elementarzelle v, ist fiir das gleiche 
Gitter (2R)*. Der Hauptteil des Feldgradienten riihrt von den nachsten 
Nachbarn des betrachteten Kernes her. In diesem Bereich kann man 
aber den Kristall nicht mehr als homogenes Dielektrikum mit der 
Dielektrizitatskonstante ¢« ansehen. Da in f die Schwachung des Feldes 
durch das Dielektnkum mit enthalten ist, tritt hier B - 5 e/(2¢+ 3) statt 
f auf. Wegen der Superposition der von allen statistisch verteilten 
Punktdefekten verursachten Verzerrungen (in der Naherung wurden nur 
in o lineare Ghieder beriicksichtigt) 1aBt sich die Linienform nach der 
statistischen Theorie berechnen. Die Berechnung soll fiir den hier inter- 
essierenden Fall kleiner Defektkonzentrationen (c<10-* Mol) durch- 
gefiihrt werden. Wegen der Ahnlichkeit der von den Gitterverzerrungen 
herriithrenden Feldgradienten und der durch punktférmige Uberschub- 
ladungen bewirkten lassen sich die von COHEN und Retr? fiir letztere 
durchgefiithrten Rechnungen hier weitgehend benutzen. 

Mit den Komponenten (12) des Feldgradienten erhalt man fiir die 
Krequenzverschiebung des /-ten Kernes 


lo, = — Bq o7° (4 — uj) [32u7 —9(1 — we) (1 —4sin? 2q,)] (43) 
mit 
Se 2a? Aangg |? 


Ui; = COS V;, — f 
Lf bil) Ti ee qa Tage meee 


7; = KO): (13 a) 
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Die Linienformfunktion g(4@) ist die Fourier-Transformierte einer 
Funktion f(t). Letztere ist das Produkt der Fourier-Transformierten 
aller Einzelwahrscheinlichkeiten P(Aq,) und 1aBt sich in der Form 


f(t) = exp (— 2c S(z)) = exp (— T(z) (14) 
darstellen. Fiir S(t) erhalt man mit dem Ausdruck (13) fiir Am, nach 


einer ahnlichen Rechnung, wie sie CoHEN und REIF fiir Punktladungen 
durchfiihrten : 


2a a foe) 
S(t) =m) fd f du f odo x | 
bor 0 8 (15) 
x {1 —exp[?Bqto8(4 —w2) 32u2—9(1 yl) (4 sin*2.y))]} : | 
Mit den Bezeichnungen 
* - oe — 
ah (Ae sae 2 At = ee PD 
ot fi2va lt?) (414? — 9) 4 se} ay 1,05, 
3/41 
s/Vi (16a) 
wai hapa page {aE ! 
p= f i V(4 — uw?) (9 — 41 p?) 4 / a er au = 2,35 
und 
= hie ws [ 22n, cv |2 7 F . 
a+tp=v, Paae —— Ay. | tf 5 Bq =e (10b) 
erhalt man fiir /(t) die Naherung 
f(x) = exp (— T(z) (17a) 
mit 
T(t) = wi (4 = cu) |r. (17b) 


Das ist der gleiche Ausdruck, wie inn COHEN und REF fiir die durch 
| statistisch verteilte Punktladungen verbreiterte Zentrallinie fanden, nur 
:mit anderen Werten fiir #, v und w. Auch hier folgt fiir die Linienbreite 

gy x 2y 2 

Ao, 2v = a : aa 3 ses g) (7M)? B. (18) 
Die durch den Einbau von Fremdionen verursachten Gitterverzer- 
irungen fiihren zu einer geringen, réntgenographisch feststellbaren An- 
(derung der Gitterkonstanten, der Gitterdilatation 6, die eine geringe 
‘Anderung von B verursacht. Tragen die Fremdionen gegentiber dem 
(Gitter eine UberschuBladung, so wird sich auch die dadurch bewirkte 
-statische Verbreiterung sowie die durch diffundierende gittereigene Fehl- 
-stellen verursachte Relaxationsverbreiterung entsprechend der Anderung 

NO 
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von B etwas inden. Da in B der Abstand nachster Nachbarn mit der 
6. Potenz eingeht, folgt fiir die Anderung von (A@,) stat bzw. vp 


A (Aw) stat ATH 7 6 AR PES 
(Ap) stat ms i Rk 

Beim Einbau von 1 Mol-% Pb in das AgBr betragt die Gitterdilatation 

~0,1%. Damit erhalt man eine Anderung von (4@ )<tat bzw. T7* von 


etwa 0,6%, ein Wert, der nicht mehr nachweisbar ist. 


5. MeBergebnisse und ihre Deutung 
a) Linienform und Linienbrette 1m undotierten AgBr 


Um den EinfluB der thermischen Vorbehandlung der Kristalle auf 
die Linienbreite des Kernresonanzsignals zu klaren, wurden Untersuchun- 
gen an gut getemperten und langsam abgektihlten Ein- und Polykristal- 
len, sowie an rasch abgekiihlten Polykristallen, die aus einer schnell 
erstarrten Schmelze gewonnen wurden, durchgefiihrt. Ein Unterschied 
zwischen gleichbehandelten Ein- und Polykristallen konnte nicht fest- 
gestellt werden. Bei abgeschreckten Kristallen wurden Linienverbrei- 
terungen bis zu 11% gemessen. Eine zeitliche Veranderung der Linien- 
breite konnte nicht beobachtet werden. Daher scheiden als Verbrei- 
terungsursachen alle die Einfliisse aus, die durch Ausgleichsvorgange 
bei Zimmertemperatur einer langsamen Anderung unterliegen. Vor allem 
scheidet eine eingefrorene thermische Fehlordnung, wie man sie etwa 
nach der Arbeit von MATEJEC§ vermuten kénnte, aus. Die Verbreiterung 
ist vermutlich auf eine héhere Versetzungsdichte in den abgeschreckten 
Kristallen zurtickzufiihren. Aus dem Wendepunktsabstand der Br79- 
Resonanzlinie von 4080 Hz folgt unter der Annahme einer gauS8kurven- 
férmigen Linie, die dem Verhaltnis von zweitem zu viertem Moment 
am besten entspricht, eine Linienbreite von 2810 Hz und ein zweites 
Moment von 1,64 - 108(Hz)? bei dem langsam abgekiihlten Kristall. Dar- 
aus ergibt sich nach BLOEMBERGEN! eine obere Grenze fiir die Ver- 
setzungsdichte von 6 - 10! Versetzungslinien/em?. Aus der Linienbreite 
in abgeschreckten Kristallen laBt sich eme Versetzungsdichte von 7,5 - 10! 
Versetzungslinien/cm? berechnen. Beide Werte diirften etwas zu groB 
sein, da in den Rechnungen nur die Feldgradienten beriicksichtigt wer- 
den, die von den Verzerrungen in der Umgebung der Versetzungen her- 
riihren, aber diejenigen, die durch Diffusionsspriinge in Stufenverset- 
zungen verursacht werden, nicht mit in die Rechnung eingehen. 

Da im AgBr nahe dem Schmelzpunkt ein gewisser Anteil Schottky- 
scher Fehlordnung neben der Frenkelschen vorhanden ist, ist die oben 
erwahnte spontane Einstellung des Fehlordnungsgleichgewichtes nur zu 
verstehen, wenn die Ausscheidung der Schottkyschen Fehlordnung in 


8 Matrjec, R.: Z. Physik 151, 595 (1958). 
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Form von Doppelliicken an Versetzungen bzw. Mosaikgrenzen erfolgt. 
Wegen der geringen Beweglichkeiten der Br-Liicken und Doppel- 
liicken bei Zimmertemperatur ist eine Ausscheidung an makroskopischen 
Kristallgrenzen wahrend des Abschreckens nicht moéglich. Auf solche 
Ausscheidungsmechanismen haben 
schon JELTSCH und STAstw® und 
Srasiw?? hingewiesen. 


Sls 


b) Der Einflup einwertiger Kationen 
auf die Lintenbreite 

AgBr-Polykristalle mit Zusat- 495 
zen von Cut, Na* und Lit zeigen 
bei Zusatzkonzentrationen — tiber 
3 -1074 Mol eine merkliche Linien- 
verbreiterung, wie Fig. 4 zeigt. 
Da durch einwertige Zusatze die /? 
Liickenkonzentration nicht ver- 
andert wird, scheidet Quadru- 
polrelaxationsverbreiterung durch 
zusatzliche Ag-Liicken aus. Als Ver- 72 
breiterungsursachen kénnen auftre- 
ten: 1. Dipol-Dipol-Wechselwirkung 
der Br-Kerne mit den gegentiber 
den Kernmomenten der Ag-Kerne 
etwa 10mal groBeren Kernmomenten 
der Zusadtze. 2. Statische Quadru- 
polverbreiterung durch Gitterver- 
zerrungen infolge des gegeniiber 
dem lJIonenradius der Ag-Ionen , 0G 
verschiedenen Ionenradius der Zu- cl/fol-%o] 
satzionen. 3. Statische Quadrupol- e,ta0-%, Lime een 
verbreiterung durch Erhohung der mertemperatur. a Br?°-Resonanz; b Br*!-Resonanz 
Versetzungsdichte. 

Die Dipol-Dipol-Wechselwirkung ist dem Produkt aus Kernmoment 
des Bromkernes und Kernmoment des Zusatzkernes proportional. Daher 
miiBte sich eine Verbreiterung durch Dipol-Dipol-Wechselwirkung bei den 
Br8!-Kernen mit ihren gegentiber den Br”-Kernen groBeren Kernmomen- 
ten starker bemerkbar machen. Da die Verbreiterung beim Br® aber groBer 
ist als beim Br®!, scheidet Dipol-Dipol-Wechselwirkung als Verbreiterungs- 
ursache aus, und es muB sich um eine Quadrupolverbreiterung handeln, 


o : AgBr+NaBr 
4: AgBr +Li Br 
x: AgBr + CuBr 


ies eer dean, steal lected eA 
GOS 
c{11ol-%of, 


pz 


SIs 


0. AgBr+NaBr 
4: AgBr+Li Br 
x: AgBr+CuBr 


05 


G7 


9 JeLtscH, E., u. O. STASIW: Mber. DAdW Berlin 1, 9 (1959). 
10 Stastw, O.: Elektronen- und Ionenprozesse in Ionenkristallen. Berlin- 


Géttingen-Heidelberg: Springer 1959. 


444 G. SEIFERT: 


Sind die Gitterverzerrungen linienbreitenbestimmend, die durch den 
Unterschied der Ionenradien der Fremdionen und der Ag-Ionen ver- 
ursacht werden, so muB sich die Linienbreite nach (18) berechnen lassen. 
Eine solche Rechnung ergibt, daB bei einer Zusatzkonzentration von 
10-3 Mol in Na-dotierten Kristallen noch keine Verbreiterung, in Cu- 
dotierten Kristallen eine schwache Verbreiterung mit D/D)~0,9 und 
in Li-dotierten Kristallen eine sehr starke Verbreiterung mit D/Dy* 0,05 
auftreten miiBte. Da aber durch alle drei Zusatze die gleiche Verbrei- 
terung bewirkt wird, kénnen die durch unterschiedliche Ionenradien 
bedingten Gitterverzerrungen nicht die Ursache der Verbreiterung sein. 


Die von der Art der Fremdionen unabhangige Verbreiterung laBt 
sich verstehen, wenn durch die Fremdionen die Versetzungsdichte im 
Kristall erhéht wird und die Verbreiterung von den durch die Verset- 
zungen bewirkten Feldgradienten herrithrt. Eine solche Erhéhung der 
Versetzungsdichte ist durchaus méglich. Einmal werden die beim Kri- 
stallwachstum entstehenden Versetzungen durch die Fremdionen in 
ihrer Bewegung gehemmt, so daB sie nicht mehr auswandern koénnen, 
zum anderen kénnen bei starken mechanischen Spannungen im Kristall, 
wie sie etwa beim raschen Abkiihlen eines Kristalls auftreten, Fremd- 
ionen als Frank-Read-Quellen fiir neue Versetzungsringe dienen. 

Man mu8 daher annehmen, daB8 sich die einwertigen Fremdionen 
wenigstens teilweise in Versetzungen einbauen und die Versetzungsdichte 
erhéhen. Aus dem zweiten Moment errechnet sich eine Versetzungsdichte 
in der Gr6Benordnung von 10" Versetzungslinien/cm?. Bei dieser hohen 
Versetzungsdichte miiBte man in Einkristallen eme merkliche Unsym- 
metrie der Linie feststellen, wie sie von OTsuKA™ im deformierten K ] 
gefunden wurde. Leider konnten diese Untersuchungen noch nicht durch- 
gefiihrt werden, da die Herstellung geniigend stark dotierter Einkristalle 
bisher noch nicht méglich war. 


c) Beeinflussung der Linienbreite durch zwetwertige Kationen 

Bei der Diskussion der Reifschen Untersuchungen wurden schon die 
wesentlichsten Einfliisse divalenter Kationen auf die Linienbreite be- 
handelt. Diese waren die Relaxationsverbreiterung durch die Feld- 
gradienten diffundierender Silberliicken und die statische Verbreiterung 
durch die Feldgradienten der relativ wenig beweglichen zweiwertigen 
Kationen. Dort wurde allerdings vorausgesetzt, daB sich alle Cd-Ionen 
in versetzungsfreien Gitterbezirken einbauen und kein merklicher Ein- 
bau in Versetzungen auftritt. Wie die Untersuchungen an dem mit 
einwertigen Kationen dotierten AgBr zeigen, braucht diese Annahme 
durchaus nicht immer erfiillt zu sein. Fiir Cd-Zusatz ist allerdings eine 


11 OrsuKA, H.: J. Phys. Soc. Japan 13, 1455 (1958). 
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merkliche Erhéhung der Versetzungsdichte durch die Fremdionen un- 
wahrscheinlich, da bei tiefen Temperaturen kaum eine Linienverbrei- 
terung zu beobachten ist (Fig. 5). Mit Ca oder Pb dotierte AgBr-Kristalle 
zeigen ein, gegeniiber den mit Cd dotierten Kristallen, abweichendes 
Verhalten der Linienintensitat, sowohl in ihrer Temperaturabhangigkeit 
als auch in der Konzentrationsabhangigkeit (Fig. 5 und 6). Diese Unter- 
schiede k6nnen nicht durch die von den verschiedenen Ionenradien her- 
ruihrenden Gitterverzerrungen verursacht werden. Beim Pb diirften 
sich diese erst oberhalb 7-104 Mol, beim Ca und Cd erst bei noch 
héheren Konzentrationen bemerkbar machen. 


G5 
4: Ag Br+903/70/-%Ca Br, 
°: Ag Br+G,03/Tol-Vo Pb Br, 
x . Ag Br+G03/7ol-/o Cd Br, 


0 | | ; \ 
730 50 200 250 TI°K) 300 


Fig. 5. Temperaturabhangigkeit der Linienintensitat der Br*!-Resonanz von verschieden dotiertem AgBr 


Das unterschiedliche Verhalten der Linienintensitat verschieden 
dotierter Kristalle 148t auf einen unterschiedlichen Einbau der einzelnen 
Zusatze in das Gitter schlieBen. 

Da die Linie Cd-haltiger Kristalle bei 150° K nicht wesentlich ver- 
breitert ist (auch bei Kristallen, die 6 - 10-4 Mol Cd enthielten, trat bei 
dieser Temperatur nur eine sehr geringe Verbreiterung auf), kann die 
Konzentration der UberschuBladungen bei dieser Temperatur nur gering 
sein. Man muB daher annehmen, daB sich das Cd vorwiegend auf Gitter- 
platzen in versetzungsfreien Gitterbezirken einbaut und bei tiefen Tem- 
peraturen weitgehend mit Silberliicken assoziiert ist. Die mit steigender 
Temperatur zunehmende Linienbreite ist dann auf eine wachsende 
Dissoziation der (CdjAgi;)-Komplexe zuriickzufiihren. Eine Aussage 
dariiber, wie gro8 die Beitrage der statischen Quadrupolwechselwirkung 
und der Quadrupolrelaxation zur Gesamtverbreiterung im einzelnen 
sind, laBt sich allerdings nicht machen. 


Bei den Pb- und Ca-haltigen Kristallen mu8 man dagegen annehmen, 
daB sich ein groBer Teil des Zusatzes in Versetzungen einbaut und die 
Versetzungsdichte erhdht. Die temperaturunabhangige Verbreiterung 
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ware dann auf eine statische Quadrupolwechselwirkung mit den durch 
die Versetzungen verursachten Feldgradienten zurtickzufiihren, wah- 
rend die zusitzliche Verbreiterung um 275° K eine Relaxationsverbrei- 
terung durch diffundierende Ag-Liicken ist. Da sich die zweiwertigen 
Fremdkationen nur mit assoziierten Ag-Liicken in die Versetzungen 
einbauen kénnen?, zeigt das Auftreten einer Relaxationsverbreiterung, 
daB:' nar ein: "Teil der 
Fremdkationen in Ver- 
setzungen eingebaut ist. 
Eine statische Verbreite- 
rung durch die noch im 
Gitter eingebauten Pb- 
bzw. Ca-Ionen ist wegen 
ihrer verhaltnismaBig klei- 
nen Konzentration nicht 
zu erwarten. 

Aus der Tiefe des Mini- 
mums von D/D, der Ca- 


/ : AgBbr+CaBr, 
Z : AgBr+PbBr, 
I: AgBr +Cd Br, 


"0007 02 ae Sole} ZnS und Pb-haltigen Kristalle 
miBte sich nach (4) die 
Konzentration der im Git- 
18 ter dissoziiert vorliegenden 
Ag-Liicken berechnen las- 
ue sen. Da die Assoziations- 
energie fiir (PbgAgy)- und 
(CagAgy)-Komplexe nicht 
OS 


wesentlich von der fir 
(CdgAgy)-Komplexe — ab- 
2 weichen wird, ware dann 
eine Bestimmung der Kon- 
zentrationen der im Git- 
[aT MY NTT BLE ee ter und in den Versetzun- 


cl1tol-Lof gen eingebauten Fremd- 


Fig. 6a u. b. Konzentrationsabhangigkeit der Linienintensitat ionen mdglich. Dem steht 
bei Zimmertemperatur von verschieden dotiertem AgBr. = 


a Br*!-Resonanz; b Br?*-Resonanz aber als prinzipielle Schwie- 

rigkeit die Tatsache ent- 

gegen, da8 7, nicht nur, wie nach der Reifschen Beziehung zu 
erwarten ist, von der Konzentration c und der Sprunghaufigkeit > 
der diffundierenden Ladungstréger abhangt, sondern auBerdem noch 
durch die von wenig beweglichen Gitterdefekten (zweiwertige Fremd- 
ionen, Versetzungen usw.) verursachte statische Quadrupolwechselwir- 
kung beeinfluBt wird. Retr leitete seine Beziehung fiir 7, unter der 

12 BAassANt, F., and R. THomson: Phys. Rev. 102, 1264 (1956). 
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Z : AgBr+CaBr, Ye 


Z : AgBr+ Pb Br, 
HT: AgBr + Cd Br, 
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Annahme aquidistanter Energieniveaus ab. Das ist fiir geringe statische 
Quadrupolwechselwirkung sicher zulassig, da die Spektraldichten der 
Schwankungen, die fiir die Ubergangswahrscheinlichkeiten maBgebend 
sind, mit der Frequenz nur langsam variierende Funktionen sind. Bei 
der hier vorliegenden groBen statischen Quadrupolwechselwirkung ist 
dies aber nicht mehr zulassig, wie in einer folgenden Arbeit gezeigt werden 
wird}8, 


d) Linienverbreiterung durch zweiwertige Anionen 


Beim Einbau zweiwertiger Anionen in das AgBr entstehen aus Neu- 
tralitatsgriinden gleichzeitig Silberionen auf Zwischengitterplatzen (Ag) 
und Bromionenliicken (Bry), deren Konzentrationen zusammen gleich 
der Konzentration der 
divalenten Anionen sind. 
Letztere sowie die Brom- 
liicken sind bei Zimmer- 
temperatur nur. wenig 
beweglich (Fig. 2). Silber- 
ionen auf Zwischengitter- 
platzen sind dagegen die 
beweglichsten Fehlstellen 
im AgBr. Der EinfluB 47 AG TP) 200 


zweiwertiger Anionen muB Fig. 7. Temperaturabhangigkeit der Linienintensitat der Br*!- 
sich daher wie der diva- Resonanz eines 3-10-*Mol Ag,S enthaltenden AgBr-Kristalls 


lenter Kationen in einer 

statischen Quadrupolverbreiterung durch die Feldgradienten der di- 
valenten Anionen und Br-Liicken und einer Quadrupolrelaxations- 
verbreiterung durch die Feldgradienten diffundierender Agog bemerk- 
bar machen. Aus (2) erhdlt man mit k= /$,1+h'’=1,155 fur 
die Sprunghdufigkeit der Ag;, fiir die Z ein Minimum wird: 
 =1,825@,). Bei einer Larmor-Frequenz von 5 MHz wird ¥(Timin) = 
5,73 -10’sec?. Aus Fig. 2 ersieht man, daB das Minimum der 
Linienintensitat bei etwa 160°K zu erwarten ist. Fig. 7 zeigt die 
Temperaturabhangigkeit der Br®!-Resonanz eines schwefelhaltigen AgBr- 
Kristalles bezogen auf die des undotierten AgBr sofort nach dem Ab- 
schrecken desselben von 400 auf 15 °C (Kurve J) und nach einer Lagerung 
von 12 Tagen bei Zimmertemperatur zur Gleichgewichtseinstellung 
(Kurve II). Beide Kurven zeigen ein Intensitétsminimum bei 147 °K. 
Diese Temperatur entspricht einer Schwellenenergie, die um nur 7% 
kleiner ist als die aus dem Teltowschen Leitfahigkeitsmessungen be- 


rechnete. 


13 Epert, I., u. G. SEIFERT: Im Druck. 
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Dadurch wird bestatigt, dal 


4. die Reifsche Deutung des Intensitatsminimums als Quadrupol- 
relaxationsverbreiterung durch diffundierende Ladungstrager richtig ist, 
da sowohl Silberliicken als auch Silberionen auf Zwischengitterplatzen 
das von der Theorie geforderte Minimum von D/D, bei der berechneten 
Temperatur ergeben ; 


2. aus dem gleichen Grund die von Rreir verwendete Naherung sowie 
die bei der Ableitung der Korrelationsfunktion gemachte Annahme iso- 
troper Diffusion zulassig ist ; 


3. die Relaxationsverbreiterung von dissoziierten Ladungstragern 
herrtthrt, da assoziierte Agi, das Minimum bei einer um 70° tieferen 
Temperatur ergeben miiBten. 


Die sich in beiden Kurven der Fig. 7 bemerkbar machende Relaxa- 
tionsverbreiterung zeigt, daB trotz der verhaltnismaBig groBen Assozia- 
tionsenergie auch bei sehr tiefen Temperaturen noch dissoziierte Ag; 
existieren. Dieser Nachweis ist vor allem im Hinblick auf die Erklarung 
des photochemischen Verhaltens der Silberhalogenide bei tiefen Tempera- 
turen wichtig. 


Das Vorhandensein nichtassoziierter Ag, in verhaltnismaBig hoher 
Konzentration in den abgeschreckten Kristallen ist auf das Einfrieren 
der einer héheren Temperatur entsprechenden thermischen Fehlordnung 
zuriickzufiihren. Die durch den Schwefelzusatz im AgBr zusatzlich ent- 
stehenden wenig beweglichen Br-Liicken haben als negative Partner, mit 
denen sie assoziieren kénnen, nur die noch weniger beweglichen S-Ionen 
zur Verfiigung. Die Geschwindigkeit der Einstellung dieses Assoziations- 
gleichgewichtes ist fiir die Geschwindigkeit der Einstellung aller anderen 
Teilgleichgewichte bestimmend. Eine schnellere Einstellung eines anderen 
Teilgleichgewichtes, etwa zwischen den leichtbeweglichen Ag*, und den S¢, 
wiirde entweder die auch in diesen Kristallen bei allen Temperaturen 
geltenden Massenwirkungsgleichungen zwischen den Ag;, und den Ag; 
und zwischen den Ag; und den Br;, oder die Neutralitatsbedingung 
verletzen. 


Die starke, temperaturunabhangige statische Verbreiterung wird 
durch die Feldgradienten der dissoziierten Sg und Brj, verursacht. Das 
laBt sich daraus schlieBen, da® sie nach 12tagiger Aufbewahrung des 
Kristalls bei Zimmertemperatur, wahrend der sich das Assoziations- 
gleichgewicht zwischen diesen Fehlstellen einstellen konnte, wesentlich 
kleiner geworden ist. Ware sie nur auf eine Erhdhung der Versetzungs- 
dichte durch den Schwefelzusatz zuriickzufiihren, so diirfte sie sich 
zeitlich nicht aéndern, wie das bei den mit Na, Li, Cu!, Pb und Ca dotierten 
Kristallen der Fall ist. 
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Aus der Tiefe des Relaxationsminimums der Linienintensitat in 
Kurve II, Fig. 7, laBt sich nach (3) die Gleichgewichtskonzentration der 
dissoziierten Ags bei Zimmertemperatur annahernd berechnen. Aus ihr 
erhalt man fiir die Assoziationsenergie einen Wert von etwa 0,27 eV, 
der allerdings wegen der groBen Unsicherheit bei der Konzentrations- 
bestimmung und einer méglichen teilweisen Ausscheidung des Zusatzes 
nur sehr ungenau ist. Er hegt trotzdem noch in der GréBe, in der man 
ihn auf Grund der Coulombschen Anziehung zwischen zwei entgegen- 


gesetzten Elementarladungen im Abstand ee | 3 erwartet. 


Die langsame Einstel- - 
lung des Fehlordnungs- 2, 
gleichgewichtes bei Zim- 
mertemperatur in abge- gg 
schreckten, mit divalenten 
Anionen dotierten AgBr- 
Kristallen JaBt sich mit 9g, 
der Kemresonanz ebenfalls 
gut verfolgen. Fig.8 zeigt 
die zeitliche Anderung 05 
der Linienintensitat je aie er 304080b] 
eines schwefel- und selen- Fig. 8. Zeitliche Anderung der Linienintensitat der Br’9- 


haltigen AgBr -Kristalles Resonanz von abgeschreckten Ag,S- und Ag.Se-haltigen AgBr- 
i‘ Kristallen. Im Zeitnullpunkt wurde der Kristall von 400 auf 
nach dem Abschrecken 20 °C abgeschreckt 


von 400°C auf Zimmer- 

temperatur. Die anfangliche Zunahme der Linienintensitaét ist auf 
die schon erwahnte Verminderung der Konzentration freier Ladungs- 
trager durch Assoziation zuriickzufiihren. Die sich anschlieBende 
Intensitatsabnahme, die nur sehr langsam wieder zuriickgeht, ist 
noch nicht geklart. Sie diirfte aber wahrscheinlich auf eine Ausscheidung 
von Ag,S und Ag,Se zuriickzufiihren sein, bei der wegen des Platz- 
bedarfs der ausgeschiedenen Substanz Gitterverzerrungen entstehen, 
die nur langsam durch Auswandern von Versetzungen wieder zurtick- 
gehen. 


TZ: AgBr+G02 /7ol-.Ag,5 
ZT: AgBr+0,02/70/-% Ag, Se 


70 700 7000 [min] 


Herrn Professor Dr. Srasiw danke ich fiir sein stets férderndes Interesse und 
zahlreiche anregende Diskussionen. Fraulein Dr. EBERT méchte ich fiir ihre tat- 
kraftige Unterstiitzung beim Aufbau der Apparatur und bei der Durchfithrung der 
Messungen meinen besonderen Dank aussprechen. 
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Zur Beeinflussung der Spin-Gitter-Relaxationszeit 
in Ionenkristallen 
durch die Kernquadrupolwechselwirkung 


Von 
INES EBERT* und G. SEIFERT ** 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 15. September 1960) 


Die von Retr durchgefiihrte Berechnung der Spin-Gitter-Relaxationszeit T, in 
Ionenkristallen fiir den Fall, daB T, durch die Wechselwirkung der Kernquadrupol- 
momente mit den statistisch schwankenden Feldgradienten diffundierender ge- 
ladener Gitterfehlstellen bestimmt ist, wird durch die Beriicksichtigung statischer 
Quadrupolwechselwirkung erweitert. Aus der Stérungsrechnung erster Ordnung 
folgen Verschiebungen der Energieniveaus, die die Ubergangswahrscheinlichkeiten 
zwischen diesen beeinflussen. Die Berechnung von TJ, wird fiir Kerne mit I= 
durchgefiihrt, deren Satellitenlinien durch statische Quadrupolwechselwirkung so 
verbreitert werden, da nur noch die Zentrallinie gemessen werden kann. Es ergibt 
sich, daB 7, auBer von der mittleren Sprunghaufigkeit und der Konzentration der 
diffundierenden Defekte noch von der Form und Breite der Satellitenlinien abhangt. 


Lorentz- und Gau8-kurvenférmige Satellitenlinien werden betrachtet. Mit zu- 
nehmender Linienbreite nimmt pS ab, und das Maximum von ive verschiebt 
sich etwas nach tieferen Temperaturen. 


Reirt fand an Cd-dotiertem AgBr eine starke Verbreiterung der 
Kernresonanzlinien des Broms im Temperaturbereich um 0° C. Er deu- 
tete diese als Quadrupolrelaxationsverbreiterung, hervorgerufen durch 
die statistisch schwankenden Feldgradienten diffundierender Silber- 
liicken. Die Wechselwirkung dieser statistisch schwankenden Feld- 
gradienten mit den Kernquadrupolmomenten ist eine zeitlich verander- 
liche Stérung, die die Ubergangswahrscheinlichkeiten zwischen den vier 
Energieniveaus der Bromkerne (J =3) erhéht, d.h. die Spin-Gitter- 
Relaxationszeit verringert. Retr konnte unter Vernachlassigung der 
Termverschiebung durch statische Quadrupolwechselwirkung J, und 
ihre Abhangigkeit von der mittleren Sprunghaufigkeit der diffundieren- 
den Gitterdefekte berechnen. Diese Theorie liefert fiir J, ein Minimum, 
wenn die mittlere Sprunghaufigkeit etwa das Elffache der Larmor-Fre- 
quenz betragt. Bei groBer Quadrupolwechselwirkung, wie sie iin Silber- 

* Institut fiir Geratebau. 


** Institut fiir Kristallphysik. 
1 Reir, F.: Phys. Rev. 100, 1597 (1955). 
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bromid auftritt, und geniigend groBer Fehlstellenkonzentration kann 7, 
im Minimum kleiner werden als J, und dann die Linienbreite bestimmen. 

Silberionen auf Zwischengitterplatzen, wie sie z.B. in schwefelhalti- 
gem AgBr aus Neutralitatsgiiinden in etwa gleicher Konzentration wie 
die S-Ionen vorhanden sind, ergeben wegen ihrer gréBeren Beweglichkeit 
im Bereich um 150° K ein ahnliches Maximum der Linienbreite2, wo- 
durch die Giiltigkeit der Reifschen Theorie bestatigt wird. 

Diese Theorie kann in ihrer bisherigen Form wegen der Voraus- 
setzung dquidistanter Energieniveaus fiir alle Kerne natiirlich nur auf 
solche Kristalle angewendet werden, in denen die statische Quadrupol- 
wechselwirkung verhaltnismaBig klein ist. 

Bei den von ReiF untersuchten Cd-haltigen AgBr-Kristallen ist die 
Zentrallinie bei Temperaturen unter 200° K praktisch nicht verbreitert. 
Die statische Quadrupolwechselwirkung ist in diesen Kristallen also so 
klein, daB sie sich in der Stérung 2. Ordnung nicht bemerkbar macht. 
Allerdings sind auch in diesen Kristallen die Satellitenlinien so veibrei- 
tert, daB sie nicht mehr gemessen werden kénnen. Da aber die Spektral- 
dichten nur langsam variierende Funktionen der Frequenz sind, kann 
man fiir einen groBen Teil der Kerne mit aquidistanten Energieniveaus 
rechnen. Die Reifsche Theorie kann also fiir diese Kristalle noch gelten. 

In Ca- und Pb-haltigen Kristallen wird aber durch statische Quadru- 
polwechselwirkung die Zentrallinie schon merklich verbreitert. Bei 
3 -10-* Mol Ca- bzw. Pb-Zusatz betragt diese Verbreiterung 712%. In 
S-haltigen Kristallen, die von 400 auf 20° C abgeschreckt wurden, treten 
sogar Verbreiterungen bis ~ 40% auf. 

Diese starke statische Quadrupolwechselwirkung muB auch die Spin- 
Gitter-Relaxationszeit beeinflussen. Die Annahme aquidistanter Ener- 
gieniveaus ist hier sicher nicht mehr zulassig. Durch die statische Qua- 
drupolwechselwirkung tritt vielmehr fiir eine groBe Zahl von Kernen 
eine so starke Verschiebung der Energieniveaus auf, da man nicht 
mehr mit einer einheitlichen Ubergangswahrscheinlichkeit rechnen 
kann, sondern ein ganzes Spektrum von Ubergangswahrscheinlichkeiten 
annehmen muB. 

In dieser Arbeit soll der Einflu8 einer statischen Quadrupolwechsel- 
wirkung auf die durch Quadrupolrelaxation verkleinerte Spin-Gitter- 
Relaxationszeit J, untersucht werden. 

Ein Kernspinsystem, dessen Kerne alle den Spin I =%, das gyro- 
magnetische Verhaltnis y und das elektrische Quadrupolmoment Q be- 


sitzen, stehe unter der Einwirkung eines statischen Magnetfeldes iy 
eines dazu senkrechten hochfrequenten Magnetfeldes 2H, COS Wet der 
Larmor-Frequenz #)=7 Ho, eines statischen elektrischen Feldgradienten 


2 SrrrerT, G.: Z. Physik (im Druck). 
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VE und eines zeitlich variablen Feldgradienten VE(t). Der die Wechsel- 
wirkung beschreibende Hamilton-Operator 1aBt sich in einen zeitunab- 
hingigen und einen zeitabhangigen Teil zerlegen. Ersterer bewirkt eine 
Aufspaltung der ohne Wechselwirkung entarteten Terme in 27+ 1=4 
Terme je Kern, letzterer verursacht Ubergange zwischen diesen Energie- 
niveaus. Die Aufspaltung durch den zeitunabhangigen Teil ist ver- 
schieden, je nachdem, ob in ihm der magnetische oder elektrische Anteil 
iiberwiegt. Im ersten Fall bewirkt die magnetische Wechselwirkung die 
Aufspaltung in vier Terme der Energien 


EF? =—myhH, (m = 3 4, ov8)- (1) 


Die Quadrupolwechselwirkung kann als Stérung in Rechnung gesetzt 
werden, welche die Energieniveaus etwas verschiebt. Die Stérungs- 
rechnung erster Ordnung liefert fiir diese Verschiebung?® 


In dieser Formel ist V,, = ——, die z-Komponente des elektrischen Feld- 


Gz? 
gradienten, der durch das Potential V am Kernort hervorgerufen wird. 
Fiir eine Elementarladung im Abstand y vom Kem wird 


vo as P,(cos #). (3) 


% ist der Winkel zwischen 7 und der z-Achse, in deren Richtung Hy 
liegt, B ein Verstarkungsfaktor, in den der ,,Antishieldingfactor‘‘ yo. und 
die Dielektrizitatskonstante des Mediums eingehen!3. Die Lage der 
Energieniveaus eines Kerns im Magnetfeld H,, in dessen Umgebung sich 
eine Ladung e befindet, ist 


206 3m?—1(T +1) 
Bos. Loesk e’ Op 3m ta Logs 
hs tphH, + = ato Py (cos #). (4) 
Das Termschema eines solchen Kerns zeigt Fig. 1. Die Energiedifferenz 
zweier benachbarter Niveaus ist 


> eG OPEL _ QB 2m—1 ie 
SOE aaa =e hHy 2° Tar —4) Py (cos ?) : (5) 


Der Ubergang m =}->+ — } wird hier durch die Quadrupolstérung 4. Ord- 


nung nicht beeinfluBt, wahrend die Uberginge m=3—>2 und m= 
—3->— } nach hdheren bzw. niederen Frequenzen verschoben sind. 
Riihren die Feldgradienten von statistisch im Kristall verteilten Uber- 
schuBladungen her, so sind die Verschiebungen der Energieniveaus von 


3 CoHEN, M.H., and F. Retr, in: Solid State Physics, Vol. 5, pp. 322. New 
York 1957. 
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Kern zu Kem verschieden, und die Satellitenlinien werden verbreitert, 
wahrend die Zentrallinie unbeeinfluBt bleibt. Bei starker Quadrupol- 
wechselwirkung kann die Verbreiterung der Satellitenlinien so stark 
sein, daB diese nicht mehr meBbar sind. Das ist z.B. beim Silberbromid 
der Fall. Das magnetische Wechselfeld 2H, cos wot induziert praktisch 
nur Ubergange zwischen den Termen mit m = +4. 

Ist die Quadrupolwechselwirkung gréBer als die magnetische Wech- 
selwirkung, so spaltet erstere die Energieniveaus auf. Die Energien der 
autgespalteten Terme ergeben sich bei einem axialen Feldgradienten zu 


0 3m? — I (I +1) 
E m — Q Voy ; : | 
41 (2I—1) (6) 
(z’ = Richtung des axialen Feldgradienten) j 
= = 5/2, 
‘ | 
ra At, hit, AL, Wy, Way 
is 
Tae igs er 
to =< —— =-1/72 
& PW; 
th ee | 
joes AW, Wy, 
\ ~~ 
\ ce m= 2 
hy, ha,-SE, 
ape ot 2 m= 3/2 


Zeemanautspaltung + Quadrupolstorung 1 Ordnung 
[=3/2 
Fig. 1. Termaufspaltung durch ein Magnetfeld und einen elektrischen Feldgradienten bei tiberwiegender 
magnetischer Wechselwirkung fiir den Kernspin J= 8 (Quadrupolstérung erster Ordnung) 


und fiir den Fall, daB das Feld von einer Punktladung e im Abstand r 


herriihrt, zu a OB Smt 27 4) ; 
lee a “eae ee 5 ( a) 

es 4f (2I —1) 
Die Terme mit m = +2 und m = -+} fallen also zusammen. Der Abstand 


der beiden zweifach entarteten Terme ist 


0 ih ees eae ye, 
E44y— £4,= 2r3 I (21 —1) >yh 0 (7) 


nach Voraussetzung. Im Magnetfeld H, tritt eine weitere Aufspaltung 


ein, fiir die 
AE,,=— myhH, cos? (8) 


gilt. Die Gesamtenergie des m-ten Terms eines Kernes ist daher 


SE EN oh eH. " 
Es ee aT my 0 (9) 


Das Termschema eines solchen Kernes zeigt Fig. 2. 
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Das hochfrequente Magnetfeld 2H,cosm jt kann nur Ubergange 
zwischen den Termen +4 induzieren. Da fiir statistisch im Kristall 
verteilte UberschuBladungen cos # alle Werte zwischen Null und Eins 
annimmt, ist diese Linie so breit, daB sie nicht mehr zu messen ist. Wir 
kénnen daher im folgenden die Keme, fiir die die Quadrupolwechsel- 
wirkung gréBer ist als die magnetische Wechselwirkung, von der Be- 
trachtung ausschlieBen, da ihr Beitrag zur meBbaren Linie vernach- 
lassigbar ist. 

Um die Spin-Gitter-Relaxationszeit J, zu berechnen, ist es not- 
wendig, die Besetzungszahlen der einzelnen Energieniveaus zu ken- 

nen. Bezeichnen wir mit 


pore press we, die durch das hoch- 

alae? <a i ig frequente Magnetfeld indu- 
ae a m= #2  zierte Ubergangswahrschein- 

ra lichkeit, die nur fiir m=, 
« Se n=—i bzw. m=—}, 
a m=% von Null verschie- 
oe den und fiir beide Uber- 
m=t 12° 2 Beer giange w*= Hi y?g(w) ist 


+ W : é 
Qucdrupolautspaliung +  Leemanoutspa/tung und Zot J bad die durch 
[=3/2 + die zeitlich variablen Feld- 

Fig. 2. Termanfspaltung durch ein Magnetfeld und einen gradienten induzierte Uber- 

elektrischen Feldgradienten bei tiberwiegender elektrischer =e r ‘3 
Wechselwirkung fiir den Kernspin I= § gangswahrscheinlichkeit, die 

ae a= ¥ = pee 

fir m,n=-+¢s klein gegen 

w*,, sein soll, so erhdlt man fiir die Anderungen der Besetzungs- 
zahlen der einzelnen Niveaus das Gleichungssystem 


N, = L{— Ny Wan + in) + Ne Wom + Ohm} (10) 
n+—m 
mit n,m=8,4, —}, —#%. Die Besetzungszahlen N,, miissen auBerdem 
die Zusatzbedingung 
+N, =N  N =Gesamtzahl der Kerne (10a) 


m 


befriedigen. Im Gleichgewicht sind die N, =0, und aus dem Gleichungs- 
system lassen sich die Besetzungszahlen berechnen. Die Ubergangs- 
wahrscheinlichkeiten W,,,, sind die Produkte aus den Ubergangswahr- 
scheinlichkeiten w,,,, fiir den einzemen Kern und dem entsprechenden 
Boltzmann-Faktor. Mit den aus Fig. 1 ersichtlichen Bezeichnungen fiir 
die Ubergangswahrscheinlichkeiten eines isolierten Kerns und den Ab- 
ktirzungen 


h 2 
ee et 
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ergeben sich die Ubergangswahrscheinlichkeiten W,,,, z 

= w,,exp(+ (4,,—A,)] w %2[1 Tide Ae lq 
Wo Le + (2A, oe )] © We.[1 F 24,44 Pi 
W, > ~3= We, exp [F (2 4,,+ A,)] © wo, [1 F 24,, + A] 

W_,>-3=,, exp[F (4,,+ 4,)] ~ w,[1 F A,, = A). 


Setzt man diese +7 dia Oo in (10) ein, so erhalt man 
nach Lésung des Gleichungssystems als Differenz der Besetzungszahlen 
der beiden mittleren Energieniveaus 


= 


(12) 


Ny — N= 2S (ew, 499, [Wr9(t — Ay t+ 4.) + 
+ Weo(1—24,,+4,)] + WrePeelHii(1+4,+4.) + ¢ (13) 
+ w2,(1+24,,+4,)]} 
mit 
A = {w* Ate.) (Wy 1 Wrz + Wyy Weg + We Wee + Wy2Wa1) + 
an — (W921 — Wy 1 W29) | aa 
+r W121 Riot 4 a Pale te ae 84 soe Wyo + 
+ {(1—24,,+ 4,) —A,(1+ 4, +4,)}]+ 
+ W12W22 4 A?) (#11 + Wei) + 
+ A, (A +2A,) w+ 4, (1+4,) wer]}. 


(13a) 


Da A, <1 und 4,<1, kann man diese Glieder gegeniitber Eins vernach- 
lassigen, und man erhalt 


NA 1 
NeaNe pe — 
2 a 2 1 
1+ w* - 
pee oe Wooo. 
Wy + Wai Wyo + Woe (14) 
_ AWN s 1 = 
4kT 5 1 
1+? Hig(w : 
y? Hyg (w) Oren Wy» Woo 
Wy, + Wey Wy2 + Woe 


Fiir die von der Zentrallinie bei der Larmor-Frequenz aus dem HF-Feld 
absorbierte Leistung ergibt sich mit T3*= 3 g (») 


P(@) = hag(Ni — iN) w* 
& 2N i wey? AUT - : 4 - ———; (15) 


ae 2 
4kT oe He Ts 
Wy) W214 Wie e2 
Wy, + Woy Wyo + Wee 
11 
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Aus den Blochschen Gleichungen erhalt man dagegen 


2 ae Te 
2 2NMwpoy* Ai Te 1 (15) 


Rode 5 4kT ead ie te Pe 


Vergleicht man (15) und (15a), so erkennt man, da sich die Spin-Gitter- 
Relaxationszeit J, durch 


Ft = 5 (hs + Be) = 5 (+ 6) 


2 \ Wy + War Wie T Wee 


darstellen laBt. Fiir w,,=w,,=w, und w2,=W2,=— Ws, d.h. 4quidistante 
Energieniveaus, geht (16) in die Reifsche Beziehung 
SS (16a) 


W, + Wy 


iiber. Die Ubergangswahrscheinlichkeiten w,,; sind den Spektraldichten 
S(w) der Schwankung des Feldgradienten bei den Ubergangsfrequenzen 


proportional. Mit der Abkiirzung Bis P,(cos 3?) =Aw ergeben sich 


a 


die Ubergangswahrscheinlichkeiten zu: 


v= as e? 0? S(@, + Aa) Ws. = Pe e? 0? S(w) — Am) 

(17) 
Wy. = — 20? S(2w, + Aw) Wy 9 = —, €? 0? S(2m_5 — Aw) 
18 6h? Ol ln } x2 6h2 ag : 


Rihren die statistisch schwankenden Feldgradienten von isotrop im 
Kristall diffundierenden Gitterdefekten her, die eine UberschuBladung | e| 
tragen, so ergibt sich fiir die Spektraldichte S(w) nach Torrey‘ und 
RetF!: ; 


Bee 2 2 Sn ~ r > 0 

S(w) = 9B e sap [KF] (18) 
mit Ee 
ie = 

G(K,.9) == (18a) 


! se 
K'=7 K°—2K141, K=ajl. a ist die kleinstmégliche Entfemung 
zwischen einem Kern und einem diffundierenden Defekt, / der Sprung- 
weg, d.h. die von einem Defekt bei einem Sprung zuriickgelegte Strecke, 
y die mittlere Sprunghaufigkeit und » die Zahl der Defekte. m laBt sich 
durch die Defektkonzentration c, die Zahl 2) der Kationen- bzw. Anionen- 
platze in der Elementarzelle und den Abstand R nachster Nachbarn 
ausdriicken. Fiir das kubische Gitter ergibt sich 1 —=—°"9 — ©. 
(2R)> 2R3 
Mit der von Retr eingefiihrten charakteristischen Frequenz 
9 I+3 BOL 3 20 \2 : 
a 64 ara (ig : al ig 16 (B ri) og* far I =f (19) 


4 Torrey, H.C.: Phys. Rev. 92, 962 (1953). 
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ergibt sich fiir die Ubergangswahrscheinlichkeiten 


ele 32% R\8 Wo LANA 
com Eafe CIR gy). a 


Mit ihnen erhalt man fiir Ti ,2) 


= ! 1 45 3 3 
Tra» =3 (5 =e |= 3 (<) ae. 


W1 (1,2) We (1, 2)/ 640 on Jk | 1636 
x { = Tas) oe Wi V3 (1.2) (21) 
(or oe ar yer 
1 ; Ke Sar 2 eae VEG 1 ¥2(.2) 
1+ Yi, 2) 1+ Yaa, 2) 
2 p : ®, +A 20, aA = 
Daraus folgt mit y,,= ede te = Se ye ~4® und 
Vy 
20) — AD a:. pe. grr 1 — V2 Pees ; 
Ve amie a die fiir K’ Pare <1 giiltige Naherung 
ae 8a B ) ¥/o 1 
u 45 a ‘les ke ( Play 42, -& | Aw (4op* 
=e 7} 4 ==] 3 Sh +) 
4°+- KK 2 Mo \ Wo (22) 


3 ( 7/0, ie 5) 3 Je. aay) 


fl zy 
\41+ K . Wo 


Fiir verschwindendes 4m, d.h. aquidistante Energieniveaus, geht (22) 
in die Reifsche Beziehung 


3 yp! 

Tphire oe & ules (PJ)? oat 4. RF ee) 
iiber. (22) ist der endgiiltige Ausdruck fiir 7;~*, wenn die statische Qua- 
drupolwechselwirkung fiir jeden Kern gleich ist. Rihrt diese aber, wie 
wir annehmen wollen, von statistisch im Kristall verteilten Gitterdefek- 
ten her, so ist Aw von Kern zu Kern verschieden. Fiir die Am existiert 
eine Verteilungsfunktion, die gleich der normierten Linienformfunktion 
g(Mq) fiir die Satellitenlinien ist. Es lassen sich nun alle Kerne, deren 
Frequenzverschiebung durch die statische OQuadrupolwechselwirkung 
zwischen Aw und Aw+d Ao liegt, zu einem System mit einheitlicher 
Spin-Gitter-Relaxationszeit J, (4m) zusammenfassen. Die gesamte rezi- 
proke Spin-Gitter-Relaxationszeit ist dann die Summe aller dieser rezi- 
proken Teil-Relaxationszeiten, wobe1 jede noch mit dem entsprechenden 
Gewichtsfaktor g(4@) zu multiplizieren ist. 


T-? = fg(do) T*(4o) do. (23) 


Da, wie schon erwahnt, die Kerne, fiir welche die Aufspaltung der 
Terme durch Quadrupolwechselwirkung gréBer ist als die durch das 


auBere Magnetfeld bewirkte, keinen wesentlichen Beitrag zur meBbaren 


Z. Physik. Bd. 161 1ia 


158 Ines EBERT und G. SEIFERT: 


Linie liefern, diirfen nur diejenigen Kerne beriicksichtigt werden, fiir 
die die Aufspaltung der Terme durch Quadrupolwechselwirkung hoch- 
stens gleich der Aufspaltung durch das Magnetfeldist, d.h. fiir die 1@ <a» 
gilt. Daher ist die Integration in (23) zwischen —q@, und +, durch- 
zufiihren. 

Fiir die Satellitenlinien, die durch eine Quadrupolstérung erster 
Ordnung verbreitert sind, liefert die statistische Theorie der Linienform# 
fiir kleine Defektkonzentrationen c’(c’<0,1%) und den Fall, daB die 
Feldgradienten von 7° abhangen, eine Lorentz-Kurve als Linienformn- 
funktion: 


1 fi 
ve ‘ > 
g (4a) I? + (Ao) ( 4) 
mit 

yf ie a c’ Aw (24a) 

93 

und ce 

Bie = st ee ee Ys) i eee oo, ea eee 5 

Aw, SRG B pen ae \ ; fiir J = und 71 = ae (24b) 


Aw, ist die maximale Frequenzverschiebung, die eine unmittelbar be- 
nachbaite UberschuBladung an einem Kern bewirken kann. 


Fiir groBe Defektkonzentrationen c’ (c’ =10°%) ergibt die Theorie eine 
Gaub-Kurve als Linienform: 


(de) = 3 = exp|— sl (25) 


20 ist das zweite Moment der Linie. Wird die statische Quadrupol- 
wechselwirkung durch Feldgradienten verursacht, die von UberschuB- 
ladungen | e| herrithren, die an nur eine Defektart der Konzentration c’ 
gebunden sind, so ist 


a =c'(1—c’) ea (d@,)*, (25a) 
i 


worin die Summe iiber alle Gitterplatze zu erstrecken ist. 
Aq, ist Null, wenn der Gitterplatz von einem normalen Gitterion 
; 208 re 
besetzt ist, und hat den Betrag ‘ <P Py (cos #;), wenn er mit einem Defekt 
. vy 
besetzt ist. : 

Im Konzentrationsgebiet zwischen 0,1 und 10% geht die urspriing- 
liche Lorentz-Form der Linie mit wachsender Defektkonzentration von 
den Auslaufern her immer mehr in die GauB-Form iiber. Ein analyti- 
scher Ausdruck fiir 7,~* 1aBt sich fiir diesen Konzentrationsbereich nicht 
gewinnen, da eine Linienformfunktion fehlt. Fiir die beiden Grenzfalle 
lassen sich dagegen fiir 7;~' geschlossene Ausdriicke finden. Aus ihnen 
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kann man nachtraglich Riickschliisse auf das Verhalten von 7,~* im 
Ubergangsgebiet ziehen. 


Fiir kleine Konzentrationen der unbeweglichen Gitterdefekte, fiir 
die die Linienform der Satellitenlinien eine Lorentz-Kurve ist, findet 
mar turd, 7: 


1 
/ pt I 2) (zy r'/ 5 [ < Eps ta 
a 45 «) ; \\4 eh 4 (1? + x?) (A + 34 + 2x?) : 


1 


[ dx 
; (172 + x2) (A — 3% + 2?) | - 


= 


Dabei wurden J”=J/@) und A = (7s) + 2 gesetzt. 


Nach Ausfiihrung der Integration folgt als Naherung fiir /”?< A 
(diese Bedingung gilt fiir c’<0,05 Mol-%): 


. Sees 
aes 2 B (=) c Ve te 24 arctg - ate 
—_—— 27) 
5 io ae ae ( 
a SBP Ag - teak i arctg Vea =9 ’ 
2 Yah 44-9 A= 1 


Fiir » =—0 besitzt A seinen kleinsten Wert, namlich 2,5. Fiir dieses A 
nehmen das erste Glied der Klammer seinen kleinsten Wert, das zweite 
und dritte Glied dagegen ihre gréBten Werte an. Mit wachsendem 4, 
d.h. wachsendem », nimmt das erste Glied zu, wahrend das zweite Glied 
gegen Null und das dritte gegen — 2/” gehen. 


Riihrt die statische Verbreiterung von Feldgradienten her, die durch 
UberschuBladungen vom Betrag e im Kationenteilgitter verursacht 
werden (z.B. durch divalente Fremdkationen im AgBr), so wird bei einer 
Larmor-Frequenz = 5 MHz und den Defektkonzentrationen c’=10%, 
3-104 oder 5-104 Mol I” gleich 0,073, 0,219 oder 0,365. Fiir die drei 
Konzentrationen haben die drei Glieder der Klammer fiir A =2,5 und 
A =5 die folgenden Werte: 


Tabelle 


c’=3- 10-4 Mol 


c’=10—* Mol co’ =5 - 1074 Mol 


A=5 | A=2,5 a5 
2A arctg 1/I” ia 
sop ink 0,84 0,36 1,4 0,6 
2, A 2 7 

9—2A Foren beets 0,24 |—0,015}] 0,64 |—0,046}) 1,07 — 0,08 
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Man erkennt, da8 vor allem fiir kleine Defektkonzentrationen c’ das 
zweite und dritte Glied der Klammer gegeniiber dem ersten vernach- 
lassigt werden kénnen. Dann erhalt man fiir 7,-* 


: 
Tw 2B (7) c(1-+K’) 
?/Wo (27a) 
of’2(4 + K’)4 
(P/)? +3 (1 + K’)? 


SE 5 
(¥/@)? ee (1+ K’)24 


Fiir I”+>0 gehen sowohl (27) als auch (27a) in die Reifsche Beziehung 
(22a) itber. Aus (27a) gewinnt man fiir J,~* eine Maximumsbedingung, 
die fiir /”->0 in die Reifsche iitbergeht. Nach ersterer wiirde das Maximum 
von T,~1 mit wachsendem J” nach gréBeren y-Werten verschoben. Be- 
riicksichtigt man aber die vernachliassigten Glieder, so wird diese Ver- 
schiebung tiberkompensiert, so daB die vollstandige Formel (27) eine 
schwache Verschiebung des Maximums nach niederen »-Werten ergibt. 
Diese Verschiebung ist so gering, daB sie im allgemeinen vernachlassigt 
werden kann und man die Temperatur, fiir die J~* ein Maximum wird, 
aus der Reifschen Beziehung richtig erhalt. Dagegen liefert (22a) einen 
zu groBen Wert fiir 7,-*. Als Naherung ergibt sich, daB der nach (22a) 


berechnete Wert um wa/(arctg Fe) zu groB ist. Aw, ist hierin die 
H 
Halbwertsbreite der Satellitenlinien. 
Fiir gréBere ”-Werte (c’ >0,05%) ist es giinstiger, die Funktion 
f(x) =(A+3 x+ 27) 4+ (A —3x%+ 47)71 im Bereich —1%<1 durch 


F(x) = ay + a, x7 + ag x* 


mit 
2 2 4A+1 A+1 15 
Ch 6 Zs 
Wee kegpeeeies oe (4 + 4) (4 — 2) frp 
7. ae [64 xine Lehre LER Be gytesn a 
; (44 + 7) (44 — 5) (4+4)(4—2) A 


anzundhern. J*(*) stimmt in den Punkten x =0, $, 4 mit /(x) iiberein 
und unterscheidet sich sonst nur um weniger als 1% von f(x). Mit 
dieser Naherung folgt: 


2 32 /R\S [A= 
Tt =F) Bolt Fa 


a 
x {(t 1 5yve +404) arctg 5, — I(t pares) — 
64 (4a ++ ws 


pate ai at ie +I?) arctg noe dee 


|+ 
ya + 4P) argtg T+ I" (= Ree 
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Fiir 1” 0 geht (27b) wieder in die Reifsche Bezichung iiber, fiir [”—>0o 
geht T,-' gegen Null. 


Bei Gaub-kurvenférmigen Satellitenlinien ergibt sich fiir 1, dér 
Ausdruck: 


Preise ie B (*)' camo’) \/4 ers exp(— : a x 


a 


mit o’*=a"/@3. 


Nahert man wieder /(x) durch F(x) an, so folgt 


i" 162 (R\8 ae és 
ot = Nr (Be VEE (1 —sar* + 12007) (2) 
4 20°", 
re as 
4, 72 Meg le ter Bhim eA 
x 3 (44+ 7)(44 — 5) 


x lo'*Go'2— 1) Of )— 302/222 0") + (27¢) 


2 a’? 
aa 
\2 j 3 / 


1 (A +1)A 


+ 3 asa —9) 


o’2(120"2 1) ®| 


Auch (27c) geht fiir o’?>0 in die Reifsche Beziehung iiber, und fiir 
o’2>0o wird J,~-* Null. 


In Fig. 3 ist die nach (27b) bzw. (27c) berechnete reziproke Spin- 
Gitter-Relaxationszeit T,-' von AgBr bei einer Liickenkonzentration 
c=10-4 Mol in Abhangigkeit von der Temperatur aufgetragen. Die 
Sprungfrequenzen der Liicken wurden aus den von TELTOW® bestimm- 
ten Beweglichkeiten berechnet und nach tieferen Temperaturen extra- 
poliert. Parameter ist fiir Lorentz-kurvenformige Satellitenlinien die 
halbe auf die Larmor-Frequenz bezogene Linienbreite J”, fiir Gaub- 
kurvenférmige Satellitenlinien das halbe auf das Quadrat der Larmor- 
Frequenz bezogene zweite Moment o’*. Mit zunehmender Linienbreite 
bzw. wachsendem zweitem Moment nimmt J,‘ ab. Gleichzeitig wird 
das Maximum von 7,~1 um wenige Grade nach tieferen Temperaturen 
verschoben. Diese Verschiebung ist allerdings kaum zu bemerken, da 
die Kriimmung der Kurven im Maximum nur gering ist. 1 220,074 
entspricht etwa einer Linienbreite der Satellitenlinien, die von 10 *Mol 
zweiwertiger Fremdionen verursacht wiirde, J” =0,365 etwa einer von 


oder te") y= ae 


5 TeLtow, J.: Ann. Phys. (6) 5, 63, 71 (1949). 
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5 - 10-4 Mol hervorgerufenen. Das von 10 Mol-% zweiwertiger Fremd- 
ijonen verursachte halbe zweite Moment sollte etwa 33,2 sein. 

In diesem Falle ist das zweite Moment natiirlich nur eine formale 
GréBe. Es enthalt auch die Frequenzverschiebungen der Kerne, fiir 
welche die Quadrupolwechselwirkung die Wechselwirkung zwischen H) 
und dem Kernmoment iiberwiegt. Diese Frequenzverschiebungen miis- 
sen wegen der Wahl der Integrationsgrenzen +, im zweiten Moment 
mit beriicksichtigt werden. 


70000 


“A | 
2 250 300 350°K 


Fig. 3. Abhangigkeit der durch diffundierende Ag-Lticken beeinfluBten reziproken Spin-Gitter-Relaxations- 

zeit von der Temperatur, Parameter ist fiir Lorentz-kurvenférmige Satellitenlinien die auf die Larmor- 

Frequenz bezogene halbe Linienbreite 7”, ftir Gau8-kurvenformige Satellitenlinien das auf das Quadrat der 
Larmor-Frequenz bezogene halbe zweite Moment o’? 


Der Einflu8 der statischen Quadrupolwechselwirkung auf 7, macht 
sich vor allem dann bemerkbar, wenn die Konzentration der Gitter- 
stérungen hoch ist. Im AgBr mit seiner groBen Versetzungsdichte und 
seiner Fahigkeit, sehr leicht Fremdsubstanzen einzubauen, kann dieser 
Einflu8 durchaus eine Rolle spielen. Die temperaturunabhangige Ver- 
breiterung der Linien von Ca- und Pb-haltigen AgBr-Kristallen entspricht 
z.B., wenn sie von Versetzungen verursacht wird, einer Versetzungsdichte 
von etwa 10! Versetzungen/cm?. Damit betriige die Linienbreite 
Lorentz-kurvenférmiger Satellitenlinien etwa 1,9 @9, d.h. J” ware 1. 
Die Verkleinerung von 7, durch diffundierende Liicken ist hier nur 
halb so groB wie in einem Kristall, in dem die statische Quadrupol- 
wechselwirkung nur gering ist. Nur in AgBr-Kristallen, deren Verset- 
zungsdichte unter 10° Versetzungen/cm? und deren Gehalt an zwei- 
wertigen Verunreinigungen unter & 1074 Mol liegen, ist der Einflu8 der 
statischen Quadrupolwechselwirkung auf die Verkleinerung von 7; durch 
diffundierende Gitterdefekte zu vernachlassigen. 
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Optische Konstanten massiver Metalle* 
Von 
M. OTTER 
Mit 7 Figuren im Text 
(Eingegangen am 9. September 1960) 


An halbkugelf6rmigen Einkristallen der Metalle Cu, Ag, Au wurden die optischen 
Konstanten nach der Drudeschen Methode im sichtbaren Spektralbereich bestimmt. 
Die Kristalloberflachen sind unberiihrt von jeder Préparation; sie bediirfen keiner 
Polierbehandlung und sind daher besonders rein. Der Verlauf der optischen Kon- 
stanten im Gebiet der Eigenabsorption und der Absorption durch freie Elektronen 
unterscheidet sich in charakteristischer Weise von allen friiheren Messungen. Die 
Ergebnisse werden an Hand der klassischen Theorie der Metallelektronen diskutiert. 
Es ergibt sich, daB8 ein gegeniiber dem Volumen erhéhter Restwiderstand der 
Oberflache weitgehend vermieden wird und die optischen Eigeiuschaften des reinen 
metallischen Zustandes vorliegen. 


I. Einleitung 


Die Eindringtiefe des Lichtes in Metallen betragt groBenordnungs- 
maBig 100 A. Wenn man also mit Hilfe optischer Untersuchungsmetho- 
den Aussagen iiber die elektrischen Eigenschaften des metallischen Zu- 
standes machen will, so steht man vor der Schwierigkeit, diesen metalli- 
schen Zustand in solch geringen Materialmengen zu realisieren. Entweder 
stellt man dazu eine diinne Schicht her, die Durchlassigkeitsmessungen 
erlaubt, oder man verwendet die Oberflachenschicht einer massiven 
Probe, an der Messungen in Reflexion méglich sind. Alle diese Prapa- 
rate sind aber notwendigerweise den Einfliissen der Umgebung besonders 
stark ausgesetzt, und die optischen Eigenschaften des Metalls sind stets 
iiberlagert durch mehr oder weniger groBe Einfliisse der Préparation. 
Ein deutliches Zeichen hierfiir ist die starke Streuung der zahlreichen 
vorliegenden Beobachtungen. 

Man ist heute allgemein der Ansicht, daB die im guten Vakuum auf- 
gedampften Metallschichten beziiglich der optischen Eigenschaften den 
idealen Festkérper am besten darstellen. Sie liefern meist gut reprodu- 
zierbare Ergebnisse und bessere Ubereinstimmung mit der Theorie als 
polierte Oberflachen und elektrolytisch oder durch Kathodenzerstau- 
bung niedergeschlagene Schichten. Dennoch zeigen auch die neuesten 
Messungen an solchen Proben Unterschiede, die aut die Herstellungs- 
bedingungen zuriickgefiihrt werden miissen. Deshalb ist es notwendig, 
die Suche nach weiteren Praparationsmethoden fortzusetzen und die 
bisherigen Messungen zu tiberpriifen und zu erweitern. 


IDG 


164 M. OTTER: 


Die etwa halbkugelférmigen Metalleinkristalle, die nach einem Ver- 
fahren von MENZEL u. Mitarb. hergestellt werden, erscheinen nach ihrer 
Struktur und nach der Reinheit ihrer Oberflache, die durch keimerlei 
weitere Behandlung berithrt wird, besonders gut zur Messung optischer 
Eigenschaften geeignet. Es ist zu erwarten, daB diese Proben auch in 
den dem Licht allein zugainglichen Bereichen von wenigen 100 A Tiefe 
den Zustand des Festk6érpers gut realisieren. Uber erste optische Mes- 
sungen wurde bereits berichtet?. Elektronenbeugung in Reflexion lieB 
keine Stérungen im Kristallbau oder Verunreinigungen der Oberflachen 
erkennen®. Die optischen Untersuchungen, tiber die im folgenden be- 
richtet wird, bestatigen diese Ansicht. 


II. Definition der optischen Konstanten 


Die Ausbreitung einer elektromagnetischen Welle in Materie wird 
durch die Maxwellschen Gleichungen beschrieben. Der elektrische Vek- 
tor einer ebenen Lichtwelle mit der Frequenz a, die in z-Richtung senk- 
recht durch die Oberflaéche des Kérpers tritt, hat in seinem Innem die 
Form 

ee Ee bed arn (4) 


v ist die Phasengeschwindigkeit in dem betreffenden Medium. Bei Aus- 
schlu8 ferromagnetischer Stoffe ist 
c Cc. ‘ 
 aaerotlies Te’ (2) 
damit ist die Stoffkonstante |e frequenzabhangig definiert. Bei Ab- 
sorption tritt anstelle von ¢ die komplexe GréBe e’—i —?-, wobei ¢' 
WE 


die reelle DK (¢(e’— 1) ist die Polarisierbarkeit) und o die Leitfahig- 
keit ist. Entsprechend tritt anstelle der Brechzahl die komplexe GréBe 


n—ik=|/e'—i 2) 
 £o (3) 
oder 
et RS Ola ee ee 
>  & (Ga) 


nm und k oder auch 2?— k® und 2k werden als die optischen Konstanten 
des Stoffes bezeichnet. Durch Einsetzen von Gl. (3) in Gl. (1) erhalt 
man eine gedimpfte Welle: 


ho Be ‘ eh ® (t—na/c) ’ eT eke. (4) 
1 MENZEL, E., W. StéssEL u. M. OTTER: Z. Physik 142, 241 (1955). 
® MENZEL, E., u. M. Orrer: Z. Naturforsch. 14a, 998 (1959). 
3 MENZEL-Korp, Cur.: Z. Naturforsch. 12a, 1003 (1957). 
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Mit ” und k beschreibt man die optischen Eigenschaften des Materials 
durch das Verhalten einer eindringenden Lichtwelle. Zu einem tieferen 
Verstandnis derselben kommt man jedoch bei Betrachtung der optischen 
Konstanten in Gl. (3); denn »?— k?— 1 ist proportional zur Polarisier- 
barkeit und 2”k proportional zur Energieabsorption. Beide GréBen 
aber, Polarisation und Absorption, sind durch die Bewegung der Elek- 
tronen im Festkérper bestimmt. 

Seit DRUDE*® beschreibt man die Bewegung des Elektrons als er- 
zwungene Schwingung eines Oszillators mit der Eigenfrequenz w,, der 
Masse m und der Dampfungskonstanten H durch die Gleichung: 


aes Hi+o?x =elm-E, eer (5) 


Sind N Elektronen pro Volumeinheit an der Wechselwirkung beteiligt, 
so ergibt sich fiir die komplexe Polarisierbarkeit ¢)(e—1) durch Ein- 
setzen der stationaren Lésung von Gl. (5): 


se Nies Ne?/m 
1) E — (@2—w?) +iHe ~ (6) 


Ey (€ 
Um den Beitrag der freien Elektronen zur optischen Absorption zu 
beschreiben, erganzt man die rechte Seite von Gl. (6) durch einen Term, 
in dem die Bindungskonstante w,=0 gesetzt wird. Nach einfachen Um- 
rechnungen ergibt sich dann fiir die optischen Konstanten: 


pe nta—1— Nelemot— a) Nelame yy 
(aw? — w?)? + oH? wo? + H? 
vy Nze?/égm* Hg . Ne?/egm* Hy (7b) 
ne = ee ee 
(oF — w)? + w? He Pee ioat Hei (@ 


Die Indizes g bzw. 7 bezeichnen die gebundenen bzw. die freien Elek- 
tronen. m* ist die effektive Masse der Elektronen. 

Die Absorption durch Beschleunigung freier Elektronen wird vor 
allem durch die Dampfungskonstante H,, welche die Bedeutung einer 
reziproken Relaxationszeit H,=1/t; hat, bestimmt. Die Streuung der 
Elektronen erfolgt an den thermischen Gitterschwingungen und an 
Gitterbaufehlern. Dies entspricht ganz dem Verhalten des elektrischen 
Widerstandes bei Metallen, der sich aus einem zur Temperatur propor- 
tionalen Teil und dem Restwiderstand zusammensetzt. 

Beziiglich der Absorption durch ,,gebundene Elektronen” stellen die 
Gln. (7) eine Vereinfachung dar und sie geben lediglich das Prinzip der 
Vorginge, die im Festkérper stattfinden, wieder. Diese Vorgange sind 
folgende: Durch Absorption eines Lichtquants passender Energie kann 


4 DrupeE, P.: Phys. Z. 1, 1614 (1900). — Ann. Phys. 14, 677 (1904). 
5 Mort, N.F., and C. ZENER: Proc. Cambridge Phil. Soc. 30, 249 (1934). 
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ein Elektron von einem energetisch tieferen Zustand W, auf einen ho- 
heren W, angehoben werden. Die Energiebedingung lautet: ha =ho,= 
W,—W,, und ist somit gleichbedeutend mit der Resonanzbedingung in 
der klassischen Schreibweise Gln. (7). 

Im Festkérper hat man statt einzelner scharfer Energieniveaus in- 
folge der Wechselwirkung der Atome einzelne Energiebander von zahl- 
reichen diskreten Niveaus anzunehmen. Die Ubergiange zwischen solchen 
Energiebindern bedingen einen breiten Bereich von Ubergangsenergien 
hw,;. Man gelangt zu einer Summen- oder Integraldarstellung des Re- 
sonanzausdruckes in den Gln. (7). Dariiber hinaus haben die einzelnen 
angeregten Zustinde eine gewisse Unscharfe. Dies wird durch die Damp- 
fungszahl H,=1/t, beschrieben; denn zwischen der Energieunscharfe 
und der mittleren Lebensdauer t, besteht die Unscharferelation AE = 
h/t,. Die natiirliche Lebensdauer angeregter Zustaénde von etwa 10 “sec 
wird im Festkérper infolge der Gitterschwingungen und Baufehler 
weiter herabgesetzt. Es ergeben sich Lebensdauetn von etwa 10} sec. 


Mit dieser Interpretation sind die Gln. (7) hinreichend zur Beschrei- 
bung des optischen Verhaltens der Metalle. Die quantenmechanische 
Darstellung fiihrt zu Formeln von grundsatzlich gleichem Aufbau (vgl. 
z.B.®), — Die Plasmaschwingungen der Elektronen wurden vollig auBer 
acht gelassen. Ihre Anregungsenergie liegt iiber der des sichtbaren 
Lichtes’. 

In dieser Arbeit erfolgt die Bestimmung der optischen Konstanten 
nach der Drudeschen Mcthode® durch elliptische Analyse des unter einem 
Winkel g an der Metalloberflache reflektierten Lichtes. Das Ampli- 
tudenverhaltnis @ =tg y und die Phasendifferenz A der senkrecht bzw. 
parallel zur Einfallsebene polarisierten Komponenten werden gemessen. 


III. Herstellung der Proben, Me&methode 


Die in dieser Arbeit zur Messung der optischen Konstanten verwand- 
ten Metallproben werden durch Erstarren eines auf einem stromdurch- 
flossenen Wolframband liegenden Schmelztropfens im Hochvakuum her- 
gestellt. Fig. 1 zeigt eime Kupferprobe auf dem Wolframband. Dieses 
ist so geformt, da der Tropfen auch bei wiederholtem Aufschmelzen 
seine Lage beibehalt. Die Proben, itber deren Préparation und Eigen- 
schaften schon wiederholt berichtet wurde! ® 9%, sind oft einkristallin 
oder bestehen aus wenigen Kristalliten. Sie haben einen Durchmesser 
von etwa 5mm. Nach Heizen des Bandes mit Gleichstrom sind die 


8 Sertz, .: Modern Theory of Solids. 1940. 

? RamEs, S.: Rep. Progr. Phys. 20, 1 (1957). 

8 DrupgE, P.: Ann, Phys. 39, 481 (1890). 

® Mrnzet, E., u. M. Orrer: Naturwissenschaften 46, 66 (1959). 
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Oberflachen lichtmikroskopisch strukturlos. Wenn man dagegen mit 
Wechselstrom heizt, fiithrt der fliissige Tropfen Schwingungen aus. Da- 
durch entsteht beim fortschreitenden Erstarren eine feine Wellung der 
Oberflache, welche eine systematische Verfalschung der Beobachtungen 
verursachen kann?’, 


1. Praparation. Zur 
Durchfithrung der Un- 
tersuchungen wurde eine 
Vakuumapparatur kon- 
struiert, in der die 
Einkristallproben _ her- 
gestellt und sofort an- 
schlieBend — bei belie- 
biger Temperatur — auf 
ihre optischen Eigen- 
schaften untersucht wer- 
den konnten. Da die se 
Probe aus einem fliis- Fig. 1. Kupferprobe auf dem Wolframband 
sigen Tropfen entsteht, 
ist es zweckmaBig, daB die Einfallsebene des Lichtes senkrecht steht. 
Die Beobachtungen erfolgen visuell und erstrecken sich auf den ganzen 
sichtbaren Spektralbereich. Der Reflexionswinkel betragt meist 70°. 


4 


a 
\er 8s 2 BM & ly 0 
| 7 | 


a oe RS 


Fig. 2. Vertikaler Schnitt durch die Praparations- und MeBanordnung (schematisch) 


Der Praparathalter besteht aus zwei wassergekiihlten Stromzufiihrungen, die 
das Wolframband halten. Verschiebung in drei zueinander senkrechten Richtungen 
sowie Drehung um eine horizontale Achse erméglichen eine einfache Justierung 
der Probe in den Strahlengang. Fig. 2 zeigt einen senkrechten Schnitt durch die 
Apparatur in der Einfallsebene des Lichtes. Der Rezipient hat spannungsireie 
Glasfenster: F, fiir den Eintritt des Lichtes, Fy, F,, #, fiir den Austritt des Lichtes 
unter verschiedenen Reflexionswinkeln (g = 70°, 45°, 25°). Durch F, laBt sich die 
Probe wahrend des Schmelzens beobachten. Die Probe ist weiterhin, ahnlich wie 


ue THORNTON, B.S.: J. Opt. Soc. Amer. 49, 476 (1959). 
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bei den Experimenten von Hass*»%, von einem Kihlmantel O aus Kupfer um- 
geben, der auf die Temperatur der fliissigen Luft abgekiihlt werden kann, damit 
sich in seinem Innern die kondensierbaren Gase niederschlagen. Fiir den Durch- 
tritt des Lichtes tragt O feine Kanale, deren Lange das Eindringen von kondensier- 
baren Gasen in die nahere Umgebung der Probe verhindert. In der Apparatur 
wird — auGerhalb des Kiithlmantels gemessen — ein Druck von 2: 10~? Torr er- 
reicht. 

2. Die optische Einrichtung. Fig. 2 zeigt auch schematisch die opti- 
sche Anordnung. Die Beleuchtungseinrichtung besteht aus der Punkt- 
lichtquelle Q (Xenon-Héchstdruck-Lampe XBO 500), der Kondensor- 
linse L, und dem Monochromator M, der statt der tiblichen Spalte feine 
Lochblenden B,, B, tragt. Das monochromatische Licht von B, wird 
durch den Polarisator PR unter 45° gegen die Einfallsebene polarisiert. 
Darauf tritt es durch den Quarzkeil-Kompensator nach SOLEIL-BABINET 
(Messung von A) und trifft auf die Probe P. Das von P unter einem 
Winkel nach B, reflektierte Licht passiert den Analysator P, (Messung 
von ¥y). 

Infolge der Kriimmung der Oberflache wird nur ein sehr kleiner 
Oberflachenbereich zur Reflexion benutzt. Um dennoch einen zur Be- 
obachtung ausreichenden Lichtstrom am Ausgang Bb, zur Verfiigung zu 
haben, mu8 man einen endlichen Offnungswinkel des Lichtes zulassen. 
Dies geschieht durch Abbildung des Monochromatorausganges 5, auf 
P durch die Linse L, und durch Abbildung des punktférmigen Reflexes 
in P nach B, durch die Linse L,. Die Apertur ist dann durch die Off- 
nungen der Linsen (Durchmesser der Blenden Bi, BS bzw. dj, ds) und 
ihre Entfernungen (a;, a3) von P bestimmt. Es ergibt sich namlich fiir 
die Variation des Reflexionswinkels yp: 


+ 69 = a 4 s). (8) 


Die Eimfithrung einer endlichen Apertu: dq ist erlaubt, da in einem 
gentigend kleinen Intervall von @ die Phasendifferenz 4 und das Ampli- 
tudenverhaltnis tg py als lineare Funktionen von g angesehen werden 
kénnen. Anstatt vdlliger Ausléschung des reflektierten Lichtes erhalt 
man dann nur ein Minimum; ein systematischer Fehler tritt jedoch in 
erster Naherung nicht auf. Die Apertur wurde daher stets so gewahlt, 
da8 das Minimum der Intensitat im reflektierten Licht méglichst tief 
war, ohne aber die Reizschwelle des Auges zu unterschreiten. Unter 
diesen Bedingungen ist die Beobachtungsscharfe am gré8ten. Entspre- 
chend der unterschiedlichen spektralen Empfindlichkeit des Auges be- 
deutet dies eine Abhangigkeit der optimalen Apertur von 4. Der Durch- 
schnittswert der angewandten Apertur betragt etwa dg —=25’. 

Die Blenden B, und By sind klein gegentiber Bi, By. Sie haben 
daher keinen Einflu8 auf dg. Hingegen bestimmen sie die spektrale 
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Breite des Lichtes. Diese betragt in der verwendeten Anordnung zwi- 
schen 20 A im blauen und 60 A im roten Teil des Spektrums. 


3. MeBgenauigkeit und Auswertung. Die Ablesegenauigkeit der 
Teilkreise der Polarisatoren betragt 1’, die des Kompensators etwa 4/2000. 
Die Einstellgenauigkeit bei den Messungen ist im hellsten Teil des Spek- 
trums etwa 10’ fiir 4 und 5’ fiir y. Der EinfluB dieser MeBunsicherheit 
auf die Genauigkeit, mit der die optischen Konstanten angegeben werden 
kénnen, hangt vor allem noch von der GréBe von A und y selbst ab. 

Die Auswertung der Messungen erfolgte nach den exakten Formeln 
von Price! (s. auch Fig. 3). Um umstandliche Rechnungen zu vermei- 
den, wurde der in diesen Formeln gegebene Zusammenhang zwischen 
den MeBgré8en A und wy und den optischen Konstanten k?—n? und 
2nk in einem Rechennetz graphisch dargestellt. Beide Winkel wurden 
in Intervallen von 10’ gewahlt. Das Netz wurde fiir den Reflexions- 
winkel 70° gezeichnet. Fig. 3 zeigt verkleinert und vereinfacht ein solches 
Netz. Ein ahnliches Netz haben auch BEATTIE und ConN” angelegt, 
wahrend Crossy!% fiir denselben Zweck eine Tafel berechnet hat. 


IV. Die optischen Konstanten von Cu, Au, Ag 


1. Voruntersuchungen. Um die Eignung der beschriebenen Prapa- 
rate zur Messung der optischen Konstanten der reinen Metalle zu be- 
urteilen, wurden die Veranderungen der Oberflache iiber langere Zeiten 
im Hochvakuum sowie bei LufteinlaB studiert. Ferner wurden die 
optischen Konstanten unter ver- 
schiedenen Reflexionswinkeln be- Tabelle 1. Anderungen der MeBgréBen bei 
stimmt und endlich die Streuung einey Cu-Probe in A bhingigheit von der 

: : Zeit und von duBeren Einfliissen. 20°C, 
vieler Proben eines Metalls er- 


. . A = 0,56 ea 
mittelt. Diese Messungen wurden 
ss Zeit (h) | Atmosphare A 2y 
nur an Cu ausgefiihrt. | 
i i Fe | ° / 
Mit der Methode der Licht 0 |} 10-¢ Torr | 98°57’ | 73°34 
analyse ist das Wachstum von Beane lots I< OR? gas |. 73°34? 
j ; ‘ 2 Oss Qec° aa” | 2294/7 
Deckschichten mit wenigen A oe ps ih te i att 
; : ; | Lufteinla P) 3 
Dicke nachweisbar!* ©. Bei ge- oa ) 96° 59° | 73°29" 
kthlter Umgebung der Probe 34 | if Atm Luft | 96°06’ | 73°25 
oe . . . . 2 Org’ shi) , 
andern sich ihre optischen Eigen- 53 95-90 | fe 23 


schaften im Hochvakuum iiber 
viele Stunden nicht merklich (Tabelle 1). Bei etwas héheren Drucken 
setzt Deckschichtbildung ein. Bei Lufteinwirkung unter Normaldruck 


11 Price, D.J.: Proc. Phys. Soc. Lond. 58, 704 (1946). 

12 Beattis£, J.R., and G.K.T. Conn: Phil. Mag. 46, 222 (1955). 
13 Crospy, P.: Proc. Phys. Soc. Lond. B 69, 955 (1956). 

14 DrupE, P.: Ann. Phys. 36, 884 (1889); 36, 532 (1889). 

15 WinTERBOTTOM, A.B.: Elektr. Chem. 62, 811 (1958). 
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andert sich A anfangs sehr rasch und nimmt nach etwa zwei Tagen 
einen konstanten Wert an. Diese Anderungen sind relativ gering 
gegeniiber denen, die an Aufdampfschichten!® oder in H, getemperten 
Proben!? beobachtet wurden. 2y dndert sich praktisch nicht. Unter 
Verwendung der Drudeschen Formeln fiir nichtabsorbierende Deck- 
schichten® erhalt man im Endzustand eine Schicht von etwa 15 A Dicke 
mit der Brechzahl 2,9. 

Messungen der optischen Konstanten unter verschiedenen Reflexions- 
winkeln geben Auskunft iiber eine etwaige optische Anisotropie. An einer 
Cu-Probe wurde unter drei verschiedenen Winkeln (70°, 45°, 25°) ge- 
messen. Tabelle 2 enthalt diese Messungen mit Angaben der mittleren 
MeBfehler von jeweils 5 Einstellungen. Die bei kleineren Winkeln ge- 
wonnenen Werte sind ungenauer, da die MeBfehler durch die Fehler- 
fortpflanzung zu sehr groBen Abweichungen in den optischen Konstanten 


Tabelle 2. Die optischen Eigenschaften einey Cu-Probe, unter dvei verschiedenen 
Reflexionswinkeln bestimmt. 20°C 


6,50=- O08 he 6,3 
6,70+40,09 | 6,6 


0,52 3+ 6,72+ 0,6 

0,54 6,69 + 0,07 6,60 + 0,13 | 6,65+0,1 

0,56 6,96+0,06 | 6,96+0,06 | 6,844 0,4 

0,58 8,66 + 0,10 8550306 "} “OATSEE 16. 
11,10 + 0,07 10,85+0,08 | 11,8 


0,50 5,96+0,10 | 6,02+0,10 

0,52 5,82+0,08 | 5,80+0,04 5,14 + 0,08 
0,54 5,12 + 0,06 5,06 + 0,04 4,64 + 0,18 
0,56 3,60+0,06 |; 3,72+0,04 3,52 + 0,24 
0,58 1,70+0,04 | 1,86+0,04 | 1,96+0,36 
0,60 0,88 +0,04 | 0,87+0,08 0,56 + 0,36 


fiihren. Im Rahmen der MeBgenauigkeit sind die optischen Konstanten 
also unabhangig vom Reflexionswinkel. Vereinzelt wurde friiher unter 
verschiedenen Winkeln gemessen!” 8, wobei zum Teil groBe Unterschiede 
beobachtet wurden. Diese sind, wenn man Justierfehler ausschlieBt, 
nur durch Formdoppelbrechung erklarbar, wie sie etwa bei Aufdampf- 
schichten durch die Aufdampfrichtung entstehen kann? 20, 

16 Lon, H.Y., and P. CHEo: Phys. Rev. 91, 221 (1953). 

 WINTERBOTTOM, A. B.: Optical Studies of Metal Surfaces. Trondheim LO 

18 ABELES, F., and S. CREIGNOU: J. Phys. Radium 15, 303 (1954). 

19 REIMER, L.: Optik 14, 83 (1957). 


20 Konic, H., u. G. Hetwic: Optik 6, 111 (1950); Wotrr, U.: Géttinger 
Diplomarbeit 1950. 
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Beim Vergleich der optischen Konstanten mehrerer Einkristallproben 
desselben Materials ergeben sich gerade noch meBbare systematische 
Unterschiede. Das heiBt jede Probe hat einen individuellen Verlauf der 
optischen Konstanten als Funktion von 4. Eine Ursache fiir diese ge- 
ringe Streuung konnte nicht gefunden werden. In Fig. 3 sind die Werte 
von 4 Cu-Proben in ein rechtwinkliges k?— n?/2n k-Netz eingetragen. Die 
beiden anderen Kurvenscharen bilden ein A/2y-Netz (s. S. 169). Entlang 
der eingezeichneten Kurve sind die Wellenlangen angeschrieben. Es ist 


g 70 72 74 k=? 


Fig. 3. Graphische Darstellung des Zusammenhanges von k* — n*, 2nk mit A und 20 nach den Formeln von 
Price!, Die MeBpunkte von vier verschiedenen Cu-Proben sind eingezeichnet 


zu beachten, daB die Streuung der MeBpunkte entlang dieser Kurve 
auch durch Ungenauigkeit in der Wellenlangenbestimmung bedingt sein 
kann. Abweichungen senkrecht zur eingezeichneten Kurve sind dagegen 
echte Streuungen der optischen Konstanten. Sie tiberschreiten gerade 
die MeBfehlergrenze. 


Da die Proben einkristalline Kugeln sind, liegt es nahe, optische Mes- 
sungen auf verschiedenen Kristallpolen vorzunehmen und nach optischen 
Anisotropien zu suchen, wie sie beispielsweise durch eine Richtungs- 
abhangigkeit der effektiven Masse der Elektronen bzw. durch nicht- 
spharische Energieflachen zustande kommen kénnten. Messungen bei 
0,56 auf sechs verschiedenen Polen, die auf einem GroBkreis eines 
Cu-Kristalls im Abstand von etwa 20° willkiirlich gewahlt wurden, 
ergaben mit einer Genauigkeit von 2°/o9 dieselben optischen Konstanten ; 
jedoch sind weitere Untersuchungen in dieser Richtung witinschenswert. 
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2. Die optischen Konstanten von Kupfer. Die Cu-Kristalle wurden 
aus zweimal elektrolysiertem Kupfer mit einem Gehalt an Fremdmetal- 
len von 0,002% geschmolzen. Durch den innigen Kontakt mit dem 
Wolframband wird beim Schmelzen ein zusatzlicher Reinigungseffekt 
erzielt, besonders eine Reduktion von Oxyd!. Eine Léslichkeit von 
Wolfram in Cu ist nicht bekannt. In Tabelle 3 sind die optischen Kon- 
stanten k?—n? und 2nk 
; fiir den sichtbaren Spek- 
= Rowers (1960) tralbereich als Mittelwerte 
Oe ces is the iiber 8 Proben zusammen 
«x StHUL2 (7954) - ae ; 

* Toor (7910) mit ihrer mittleren Streu- 


+ /71NOR (7903) eben 
8 Tak 3 ung angeg : 


In Fig. 4 werden diese 
Ergebnisse mit den wich- 
tigsten friiheren Messungen 

——- a aa iiber das optische Verhalten 
von Cu verglichen. Im gan- 
zen sichtbaren Bereich be- 
steht eine fast vollkommene 
Ubereinstimmung der opti- 
schen Konstanten, die an 
den Einkristallen gewonnen 
wurden, mit den Werten, 
die RospertTs* an ebenfalls 
massiven Proben mit elek- 
trolytisch polierten und im 
Vakuum bei 500° K getem- 
ae Ter perten Oberflachen gemes- 

Fig. 4. Optische Konstanten von Cu. Mittelwerte von acht sen hat. Erstmals hegt hier 
Einkristallproben. Vergleich mit friiheren Messungen. 20°C fast schon im Rahmen der 
MeBgenauigkeit eine Uber- 

einstimmung der optischen Eigenschaften von vdllig verschiedenen 
Praparaten eines reinen Metalls vor. An der langwelligen Seite des Steil- 
abfalls von 27k sind auch die Werte, die ScHuLz*? an Aufdampfschichten 
gewonnen hat, etwa gleich gro wie die der massiven Proben. GIvENs?3 
beobachtete ebenfalls an Aufdampfschichten, MINor*4 und TooL® ver- 
wendeten mechanisch polierte massive Spiegel. Die optischen Eigen- 
schaften der einkristallinen Cu-Proben, die in dieser Arbeit verwendet 


*1 ROBERTS, S.: Phys. Rev. 118, 1509 (1960). 

22 SCHULZ) 1. Gisl i. Opt soommainennda, sy (1954); 44, 362 (1954). 
48GIVENS, M.P.: J. Opt. Soc. Amer. 45, 230 (1955). 

*4 Minor, R.S.: Ann. Phys. 10, 581 (1903). 

AFT OOL; AL Qi: Phys: Rev./3i) 4) (49110): 


Optische Konstanten massiver Metalle 173 
wurden, weichen in folgenden Punkten von den Alteren Ergebnissen ab: 
k?—n? ist durchweg gréBer, 2nk ist im Gebiet der Eigenabsorption 
ebenfalls gréBer, im Roten dagegen kleiner. Die Anderung von 2”k an 
der Absorptionskante tritt hier also besonders hervor. Die Messungen 
von GIVENS zeigen dieses Absorptionsband nicht; es wurde von ihm 


Tabelle 3. Die optischen Konstanten k? — n2 und 2nk massiver Metalle. Mittelwerte 
aus 8 Cu-Proben, 3 Au-Proben, 4 Ag-Proben mit Angabe der mittleren Streuung der 
Proben. 20°C 


5,31 1,15 + 0,09 6,75 +0,05 

0,46 5/5) 1513) a= OF04 7,86 + 0,06 
0,48 6,23 1,42 + 0,02 9,08 + 0,05 
0,50 6,49 + 0,09 2,66+ 0,01 10,25 + 0,06 
0,52 6,63 + 0,05 4,25+0,10 11,55 + 0,06 
0,54 6,64 + 0,05 Sov Ost 12,74 40,10 
0,56 6,98 + 0,03 Zytt - O;21 14,06 + 0,11 
0,58 8,78 + 0,10 9,00 + 0,12 15,47 + 0,10 
0,60 11,184 0,10 10,46 + 0,24 16,71 + 0,08 
0,62 13539 a. 0543 11,95 + 0,26 18,14 + 0,06 
0,64 15,29+ 0,10 13,59+ 0,27 19,64 + 0,15 
16,55 20,40 + 0,35 


5,66 6,02 -- 0,06 : 

0,46 5,76 5,42 PETS 0,08 0,23 et 0,03 
0,48 5,96 4,34 0,25+0,05 
0,50 6,00 + 0,10 PIOD=0.12 0,30 + 0,07 
0,52 5,80 + 0,08 2,24 + 0,06 0,29 + 0,03 
0,54 5,10 + 0,08 1,85 + 0,06 0,32 + 0,03 
0,56 3,52+ 0,12 1,68 + 0,04 0,34 + 0,03 
0,58 1,67 £0.07 1,52+ 0,04 0,39 + 0,03 
0,60 0,91 + 0,08 1,37 + 0,07 0,40 + 0,06 
0,62 0,76 + 0,04 1,32. + 0,02 0,47 +0,05 
0,64 0,76 + 0,08 1,23 + 0,04 0,48 + 0,06 
06651 H0173 


und auch schon frither2* als Absorption in Cu,O gedeutet. Dem wider- 
sprach kiirzlich SavostyANovA”’. Auch die vorliegenden Untersuchun- 
gen zusammen mit der Elektronenbeugung an den Einknistallproben * 
lassen eine Deutung durch Cu,O nicht zu. Das Absorptionsband des 
Kupfers im Sichtbaren gehért zu dem direkten Elektronentibergang 
3 d!°4s —3d°4s%. Die beiden korrespondierenden Energiebander iiber- 


lappen sich im Cu stark”. 


26 RUDBERG, E.: Phys. Rev. 50, 144 (1936). 
2? SavosTYANOvA, M.V.: Optika i Spektr. 5, 469 (1958). 
28 KRUTTER, H.M.: Phys. Rev. 48, 664 (1935). 
Ws 
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3. Die optischen Konstanten von Gold. Fiir die Goldkristalle stand 
analysenreines Gold zur Verfiigung; es zeigte nach dem Aufschmelzen 
Schlacken auf der Oberfliche. Diese waren nur durch wiederholtes ab- 
wechselndes Atzen mit Kénigswasser und Aufschmelzen im Vakuum zu 
entfernen. Dies hangt méglicherweise mit der relativ groBen Streuung 
der optischen Konstanten zusammen. Die mittleren Werte von 3 Gold- 
proben sind in Tabelle 3 
eingetragen. 


x Scnute (1954) p Das optische Verhalten 
an : von Au, in Fig. 5 im Ver- 
o (eer 17910) ; | gleich mit Messungen ande- 
° [96.3 “ 


rer Autoren dargestellt, ist 
ahnlich dem des Kupfers. 
Die Eigenabsorption durch 
den 5 d!°6s — 5 d®6s?-Uber- 
gang reicht hier bis in 
den roten Spektralbereich, 
wahrend bei kiirzeren Wel- 
len noch der 6s — 6f-Uber- 
gang hinzukommt. Die Ab- 
sorption stimmt ziemlich 
gut mit der von ScHULzZ”? 
an Aufdampfschichten ge- 
messenen iiberein, doch er- 
geben sich wie bei Cu im 
Gebiet der Eigenabsorp- 
tion gréBere Werte. Bei der 
0.50 060. pf Polarisation ist die durch 
Fig. 5. Optische Konstanten von Au. Mittelwerte von drei das Absorptionsband be- 
Einkristallproben. Vergleich mit friiheren Messungen. 20° C dingte Einsattelung unter- 
halb 0,50 uw deutlich starker 
als bei allen anderen Messungen. Von KoBER2® und von KRETZMANN 20 
wurden Messungen an Aufdampfschichten, von MEIER®! an polierten 
Goldspiegeln durchgefiihrt. 


4, Die optischen Konstanten von Silber. Die Silberproben wurden aus 
spektralreinem Silber erschmolzen. Die in Tabelle 3 eingetragenen opti- 
schen Konstanten des Silbers sind Mittelwerte von 4 Proben. Da die 
Eigenabsorption erst im UV einsetzt, zeigt Silber im Sichtbaren nur die 
geringe Absorption durch freie Elektronen. Das bedingt infolge der | 


#9 KoBeEr, H.: Ann, Phys. 11, 12 (1952). 
80 KRETZMANN, R.: Ann. Phys. 37, 303 (1940). 
31 Meier, W.: Ann. Phys. 31, 1017 (1910). 
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Fehlerfortpflanzung eine geringe relative Genauigkeit fiir 2nk. Die Dar- 
stellung der Ergebnisse in Fig. 6 zeigt, daB k?— n? iiberall groBer ist, als 
friihere Messungen ergeben haben; die Absorption dagegen ist tiberall 
kleiner. Die Messungen von Hass*? 83, KoBER?® und KRETZMANN®° 
wurden an dicken Aufdampfschichten gewonnen. KRAUTKRAMER* be- 
stimmte die optischen Eigenschaften des massiven Materials durch 
Extrapolation von diin- 


nen Schichten her. 
x Scuuz (7954) 


5. Diskussion der Er- + Aoeer (1952) 
F ; © Hass (7946, 
gebnisse. Bei den vor- . ona (71940) 
1 * KRAUTKRA/IER (7938) 
liegenden nent der ee hare) 
optischen Konstanten ° Tab.3 


sind also die Einfliisse 
der Eigenabsorption bzw. 
der Absorption durch freie 
Elektronen in den betref- 
fenden Spektralbereichen 
jeweils besonders ausge- 
pragt. Eine Deutung ist 
im Sichtbaren deshalb 
schwierig, weil sich dort 
drei Absorptionsmecha- 
nismen mehr oder weniger 
iiberlagern: Die Eigen- 
absorption durch direk- 
ten  Band-Band-Uber- 
gang, die Absorption 
durch indirekte Uber- 050 060. fl 
gange unter Impulsaus- Fig. 6. Optische Konstanten von Ag. Mittelwerte von vier 
tausch mit dem Gitter Finkristallproben. Vergleich mit friiheren Messungen. 20°C 
und die Absorption durch 

Beschleunigung freier Elektronen. Die Gln. (7) beschreiben durch den 
jeweils ersten Term den Einflu8 der Elektroneniibergange, durch den 
zweiten die Wirkung der freien Elektronen. 

Bei Metallen ist nun im Sichtbaren Hy<o, wie man etwa aus elek- 
trischen Leitfahigkeitsmessungen erfahrt. Beriicksichtigt man dies in 
Gl. (7b), so wird (28); proportional zu H;. Die auffallend niedrigen 
Werte fiir 2nk bei Cu und Ag auBerhalb der Eigenabsorption kénnen 
also durch eine Verkleinerung der StoBfrequenz H; verstanden werden. 
Anders gesagt, ergibt sich, daB die Oberflachen der Einkristallproben 

32 Hass, G.: Ann. Phys. 31, 245 (1938). 


33 Hass, G.: Optik 1, 8 (1946). 
34 KRAUTKRAMER, J.: Ann. Phys. 32, 537 (1938). 
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einen kleineren Restwiderstand haben als aufgedampfte oder polierte 
Oberflichen, die bisher zu optischen Messungen verweidet wurden. 


Da die Relaxationszeit 1, der freien Elektronen und die Lebensdauer 
t, der angeregten Zustande durch ganz ahnliche Vorgénge im Gitter 
bestimmt sind, sollte sich der geringe Restwiderstand auch in der Eigen- 
absorption bemerkbar machen, und zwar im Sinne einer geringeren 
,,Linienbreite“. Im Resonanzbereich (w?—w?)?< AH? w? wird (2nk),~ 
1/H,, auBerhalb des Resonanzbereichs dagegen annahernd (2”k),~H,. 
Verkleinerung von H, bewirkt also eine Erhéhung des Absorptionsbandes 
und eine Ermiedrigung der Flanken. Die Beobachtungen bei Cu und Au 
ergeben tatsadchlich diesen Befund; bei Gold mit der Einschrankung, 
daB im ganzen untersuchten Spektralbereich Eigenabsorption statt- 
findet. In der Arbeit von HaAssE* iiber den Einflu8 von Gitterstérungen 
auf das Reflexionsvermégen von Metallen ergab sich ebenfalls mit zu- 
nehmender Ausheilung der Gitterbaufehler eine immer deutlichere Aus- 
pragung der Absorptionsbander. 


Auf die Polarisation k*— nm? hat H, nur einen geringen EinfluB, da 
H;<w ist. Im Bereiche der Eigenabsorption ergibt eine Verkleinerung 
von H,, wie man dem ersten Term in GI. (7a) leicht ansieht, eine Ver- 
tiefung der Einsattelung an der Bandkante. Dies wird bei Gold deutlich 
beobachtet. Warum die Werte von k?— 1? sonst iiberall héher sind im 
Vergleich zu Messungen anderer Autoren, mu8 vorlaufig ungeklart 
bleiben. 


Nachdem das optische Verhalten der Einkristallproben qualitativ 
als Folge der relativ ungestérten Struktur gedeutet werden kann, soll 
nun noch die aus den optischen Eigenschaften im sichtbaren Spektral- 
gebiet folgende Gleichstromleitfahigkeit o) berechnet werden. Dies ist 
dann méglich, wenn es gelingt, den Einflu8 der Leitungselektronen auf 
die optischen Eigenschaften zu isolieren. Nach Gl. (3a) ist: 


Oo = 2nkwe. (9) 


Fiihrt man in Gl. (7b) den Grenziibergang wm—>+0 durch, so erhalt man 
den klassischen Ausdruck fiir die Gleichstromleitfahigkeit : 


jim (2%k@ &) =o) = ree (10) 
Mit dieser Beziehung laBt sich Gl. (7a) umschreiben: AuBerhalb der 
Eigenabsorption, wo w,>w>H, ist, kann man den ersten Term als 
konstant ansehen. Mit w>>H, erhalt man dann: 


Nj e® 
k® — n® = const + —!* _ = const +- =u fr. (11) 


&ym* w? Ey (200)? 


85 Hassp, J.: Z. Physik 157, 166 (1959). 


Oo, 
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Fiir 2vk erhalt man auBerhalb des Resonanzgebietes ganz ahnlich: 


Oo H; As 


2nk = ; 
Ep (ague)= 


(12) 
Fiir k2— n? als Funktion von A? erhalt man also eine Gerade. In Fig. 7 
sind die Polarisationskurven aller drei Metalle tiber A? eingezeichnet. 
Aus der Steigung der Geraden Gl. (11) und den Werten fiir 2nk im lang- 
welligen Spektralbereich nach Gl. (12) 1aBt sich also die StoBfrequenz H, 
und weiter die aus den optischen Eigenschaften folgende Gleichstrom- 
leitfahigkeit o, berechnen. Es ergibt 
sich fiir Cu etwa H; =5 - 10¥sec1. Die 
beniitzte Voraussetzung ist also erfiillt. 


Die Werte o, fiir die Gleichstrom- 
leitfahigkeit sind in Tabelle 4 den Wer- 
ten o, gegeniibergestellt, die man aus 


Tabelle 4. Leitfahigkeit dey Metalle in 10% 
Q- cm, auf optischem und auf elektrischem 
Wege bestimmt 


| Cu | Au Ag 
Godt pie as CR aed 
Cel 57 41 61 


elektrischen Messungen erhalt. Die 


groBe Diskrepanz bei Au ist wohl G7 Gib ake 
4 j j Fig. 7. k? —n?=f(4*) fiir Cu, Au, Ag nach 
dadurch begriindet, dab nirgends yo den Beobachtungen von Fig. 4—6. Gestrichelt 


sichtbaren Bereich die obige Voraus- die Geraden nach Gl. (41) 
setzung w,>aw>H, erfiillt ist, viel- 
mehr iiberall noch Elektroneniibergange stattfinden. Bei Ag und 
Cu ist die Ubereinstimmung besser als man sie bisher gefunden 
hatte. Die verbleibende Differenz kann entweder durch zusatzliche in- 
direkte Ubergange gedeutet werden, die eine Erhéhung von 2k liefern 
wiirden 3® 37 oder man hat nach dem Vorschlag von RoBERTS®8 zwei oder 
mehr verschiedene Sorten freier Elektronen mit verschiedenen Werten 
fiir N/m* und H; anzunehmen. 

Durch geeignete Wahl von Werten N/m* und H, ist es stets moglich, die Leit- 
fahigkeit ae ets 

(2nR w €9)f = ~ i i, = 0 


v 


36 SOMMERFELD, A., u. H. BETHE: Handbuch der Physik, Bd. XXIV/2. 1933. 
3? Muto, T.: Sci. Pap. Inst. Chem. Phys. Tokyo 27, 179 (1935). 
38 RopERTS, S.: Phys. Rev. 100, 4667 (1955); 114, 104 (1959). 
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als Funktion von w so zu konstruieren, daB sie sich einerseits mit den optischen, 
andererseits mit den elektrischen Messungen deckt. Eine sehr gute Anpassung erzielt 
man schon mit zwei Arten von Leitungselektronen. Durch H;;<q beschreibt man 
dann die hohe Gleichstromleitfahigkeit, wahrend die hohe Absorption im Sicht- 
baren umgekehrt durch Elektronen mit Hy,~q erreicht wird. Daf Ladungs- 
trager mit sehr verschiedenen Beweglichkeiten und effektiven Massen vorliegen, 
ist im Rahmen der Bandertheorie durchaus denkbar. 

SchlieBlich bleibt noch die Méglichkeit, daB auch die Einkristall- 
oberflachen einen gegeniitber dem Volumen erhéhten Oberflachenwider- 
stand besitzen, und daB die erwahnte Diskrepanz dadurch zu deuten 
ware, wie es z.B. in den Arbeiten von VoctT® und HEINZE* geschieht. 
Wenn dies auch durch andere Untersuchungen an den Einkristallproben 
(Elektronenbeugung, Epitaxie) unwahrscheinlich geworden ist, so ware 
doch ein Beweis durch optische Experimente erwiinscht. Weitere Infor- 
mation tiber die bei der optischen Absorption wirksamen Mechanismen 
erhalt man aus dem Temperaturverhalten der optischen Konstanten. 
Hiertiber wird in Kiirze berichtet werden. 

Herrn Professor Dr. H. Kén1c méchte ich fiir die Bereitstellung experimenteller 
Hilfsmittel danken. Herrn Professor Dr. E. MENzEL danke ich fiir die Anregung 
zu dieser Arbeit und fiir sein f6rderndes Interesse. Der Deutschen Forschungsge- 
meinschaft sei fiir apparative Leihgaben gedankt. 


39 VoeT, E.: Ann. Phys. 3, 82 (1948). 
40 Heinze, D.: Z. Physik 144, 455 (1956). 
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l-Typ-Dubletts der isotopen HCN-Molekeln* 
Von 
T. TORRING 
Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 15. September 1960) 
37 neue /-Typ-Dublett-Ubergange wurden an den isotopen HCN-Molekeln im 
Frequenzbereich von 6500 bis 26000 MHz gefunden. Die MeBwerte wurden mit 
den aus der Theorie von NiELsEN‘ berechneten Werten verglichen. Es ergab sich, 
daB die Aufspaltungskonstante durch ein Glied Yo (vg + 1) erganzt werden muB. Die 


Konstante gj wurde experimentell ermittelt. Ihr Auftreten l4Bt sich qualitativ aus 
der Anharmonizitat des Knickschwingungs- 


potentials und dem Einflu8 der Schwingung 7 a Ad 55 
auf die Rotationskonstante verstehen. Fiir 
die Ubergange bei v, = 3 und Up = 5 weicht die 
J-Abhangigkeit von der bekannten Form ab. 
2, é se 
I. Einleitung if 


Bei dreiatomigen linearen Mole- 
keln kommt es bei angeregter entarte- 
ter 2. Normalschwingung (vgl. Fig. 4 Aan eee eee 
,, Knickschwingung‘“‘) infolge von Corio- (nach **, S, 174) 
lis-Kraften zu einer Wechselwirkung 
zwischen Schwingung und Rotation. Diese fithrt zu einer Aufspaltung 
der Rotations-Schwingungsterme in ein Dublett. HERZBERG! hat diesen 
Effekt zuerst an den Infrarotspektren von HCN und CO, beobachtet 
und den Namen /-Typ-Dubletts vorgeschlagen. H. H. NIELSEN u. 
Mitarb.2-> gaben in einer Reihe von Arbeiten eine allgemeine Theorie 
der Rotations-Schwingungs-Wechselwirkung, aus der fiir den speziellen 
Fall dreiatomiger linearer Molekeln fiir die /-Typ-Aufspaltung folgt: 


v = Qo(¥2+1)J (J +1). (1) 


Die Quantenzahl J beschreibt den Rotationszustand der Molekel; v, ist 
die Quantenzahl fiir die Knickschwingung. Eine Berechnung der q,- 
Werte ergibt, da8 nur beim HCN die Aufspaltung so groB ist, daB direkte 


* D 188. 

1 HERZBERG, G.: Rev. Mod. Phys. 14, 219 (1942). 

2 NIELSEN, H.H.: Phys. Rev. 60, 794 (1941). 

3 NIELSEN, H.H.: Phys. Rev. 68, 181 (1945). 

4 NIELSEN, H.H.: Rev. Mod. Phys. 23, 90 (1951). 

5 NIeELtsEN, H.H., and G. Amat: J. Phys. Radium 15, 601 (1954). 
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Ubergange zwischen den Aufspaltungskomponenten ins Mikrowellen- 
gebiet fallen. Sie sind dort mit groBer Genauigkeit meBbar. Bei allen 
anderen Molekeln ist die Aufspaltung so klein, daB sie im Mikrowellen- 
gebiet nur als Feinstruktur der Rotationsitbergange in Erscheinung tritt. 
Fiir eine genaue Priifung der Theorie sind deshalb Messungen an den 
isotopen HCN-Molekeln besonders gut geeignet. Es liegen bisher eine 
ganze Anzahl von Messungen am HC¥N!4 und DC?N1* "14 fiir den ersten 
angeregten Knickschwingungszustand v,=1 vor. Die Messungen zeigen, 
daB in beiden Fallen die Theorie einen zu kleinen gy-Wert liefert. 

Im folgenden wird die /-Typ-Aufspaltung bei weiteren isotopen Mo- 
lekeln (HC##N14, HC1?2N5, DC#3N14 und DCN?*) und bei hoher angeregter 
Knickschwingung (v,.=3 und 5) untersucht. 


II. Experimentelles 


Fiir die Messungen wurde das Mikrowellenspektrometer des Institutes 
benutzt. Fig. 2 zeigt das Blockschaltbild des Spektrometers. Die An- 
ordnung wurde, von wenigen Anderungen abgesehen, schon an anderer 
Stelle beschrieben! 16, Auf diese Beschreibung sei hier verwiesen. 

Die zu messenden Linien lagen tiber einen weiten Frequenzbereich 
verstreut und waren meist recht schwach. Die schwachste gemessene 
Linie hatte einen Absorptionskoeffizienten yyax=1-10*cm7. Deshalb 
wurde von dem Verfahren der Frequenzvervielfachung durch Kristall- 
detektoren abgegangen und der Frequenzbereich von 6500 bis 26000 MHz 
mit Hilfe der Klystrons 2K 44, 2K 39, X13, X12, QK306 und 2K33 
liickenlos itiberdeckt. Als Empfangsdetektoren dienten Siliziumdetek- 
toren 1N23E; oberhalb von 17500 MHz wurden Detektoren des Typs 
4N26 verwendet. 

Die Messungen wurden bei Zimmertemperatur und teilweise, um die 
Knickschwingung der Molekel starker anzuregen, bei Temperaturen von 
etwa 300°C durchgefiithrt. Fiir die Messungen bei Zimmertemperatur 
wurde eine konventionelle Stark-Zelle verwendet, bei der die Stark- 

8 SHULMAN, R.G., and C.H. Townes: Phys. Rev. 77, 421 (1950). 

? SHULMAN, R.G., and C.H. Townes: Phys. Rev. 78, 347 (1950). 

8 WEATHERLY, T.L., E.R. MANRING and D. Wittiams: Phys. Rev. 85, 717 

1952). 
Swill a T.L., and D. Witttams: Phys. Rev. 87, 517 (1952). 

10 WESTERCAMP, J.F.: Phys. Rev. 93, 716 (1954). 

11 COLLIER, R. J.: Phys. Rev. 95, 1201 (1954). 

1 Mryanara, A., H, HirakAwA and K. Summopa: J. Phys. Soc. Japan 11, 
335 (1956). 

18 Yarmus, L.: Phys. Rev. 104, 365 (1956). 

14 T6RRING, T.: Diplomarbeit IT. Physikalisches Institut der Freien Univer- 
sitat Berlin, 1958. 

16 Firzky, H.G.: Z. Physik 151, 354 (1958). 

6 Frtzky, H.G., R. HonERJAGER u. W. WILKE: Z. Physik 149, 4714 (1957) 
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Elektrode in durchgehenden Teflonstreifen gelagert war. Die Zelle war 
370 cm lang und hatte die InnenmaBe 10,2 x 22,8 mm?. Stérungen durch 
Umklappen des Wellentyps traten auch bei hohen Frequenzen nicht auf. 
Strahlungsquelle und Detektorhalterungen hatten Wellenleiterquer- 
schnitte, die einen eindeutigen Wellentyp erzwangen. Fiir die Messungen 
bei héheren Temperaturen wurde die Anordnung benutzt, wie sie von 
Fitzxy1> beschrieben wurde. Dabei ist die Stark-Elektrode in 10 ein- 
zelnen Quarzisolatoren mit den Abmessungen 25 x10 mm® gelagert. 
Diese nicht ganz starre Halterung kann dazu fiihren, daB bei Frequenzen, 
fiir die der Wellentyp nicht mehr eindeutig ist, St6rungen auftreten. 
Die Stark-Elektrode kann Schwingungen geringer Amplitude mit der 
Modulationsfrequenz ausfiihren. Dies verursacht ein teilweises Um- 
klappen des Wellentyps, wodurch die hindurchtretende Strahlung in 
geringem MaBe moduliert wird. Die Nachweisempfindlichkeit des Spek- 
trometers wird dadurch stellenweise auf etwa 1-10°$cm™ fiir den Ab- 
sorptionskoeffizienten vermindert. Fiir den Nachweis sehr schwacher 
Linien mu8 man dann auf Absorptionszellen mit klemerem Querschnitt 
tibergehen. Durch sehr sorgfaltiges Sdubern der Zelle und des umgeben- 
den Edelstahlrohres und langeres Ausheizen bei einer Temperatur von 
450° C konnte erreicht werden, daB sich der Gasdruck in der Zelle im 
aufgeheizten Zustand iiber die Zeit von einer Stunde praktisch nicht 
anderte. Beim Arbeiten mit DCN machte sich eine relativ rasche Zer- 
setzung des Gases bemerkbar, so daB die Gasfiillung etwa alle 5 min 
erneuert werden muBte. 

Das HCN wurde aus KCN und verdiinnter Schwefelsaure selbst her- 
gestellt. Ein Vergleich mit einer sehr reimen HCN-Probe, die uns von 
der II. Abteilung des Instituts fiir Anorganische Chemie der Freien Uni- 
versitat Berlin* zur Verfiigung gestellt wurde, ergab keine stérende Bei- 
mischung von Fremdgasen. Das DCN wurde in gleicher Weise aus KCN 
und D,SO, hergestellt. C8 und N konnten nicht angereichert werden 
und waren nur in ihrer natiirlichen Konzentration vorhanden. 


III. Ergebnisse der Theorie und Vergleich 
mit den bisherigen Messungen 
Die Theorie liefert fiir die Ubergangsfrequenzen zwischen den l-Typ- 
Dublett-Komponenten : 


Y =(¥e+1) JJ +1). (4) 
Fiir |/| =1 ist die Aufspaltungskonstante: 
B2 2 
toa ae {it4 Dhar (2) 
2 i=18 Li 5 


* Wir danken Herrn Professor Dr. P. W. ScHEN«K fiir seine freundliche Unter- 
stiitzung. 
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l ist die Quantenzahl des aus der Knickschwingung resultierenden 
Drehimpulses in Richtung der Kernverbindungsachse. Zwischen / und 
Vg besteht folgender Zusammenhang: 


b= Vy, Ug > 2, «2, —Vo (3) 
B, =Rotationskonstante der starren Molekel. 


@; = Frequzenz der 1-ten Normalschwingung fiir infinitesimale Ampli- 
tuden. 


Die &,; sind Coriolis-Kopplungskonstanten. Sie wurden von A. H. 
NIELSEN!’ berechnet und lauten: 


§.=— | ( oe iG — 23) cosy + | 


my a5 Ms) Tyx 


mM, (m+ Ms + m3) 
(my + M3) Ly x 


&5 SIN Y 


Ean =+ (5 Mag — a8) siny + (“ant a Fe Vag cosy. 


(m, + Mz) 1 xx, \ (m, + m3) Ix x 
Es bedeuten: 
3 ioe I (hy — fe)? a8 
et ! a aa f5,= ary | 
me ca (hy = hy) \H 
ere eoG Ee lr tareer eT (4) * 
oberes ‘ Pt, (Ry he) =< 0 
Vorzeichen fiir 
unteres k,- (ky — ks) > 0, 


k= ms K,m§ ab ait: Kym | 


m,-m, \ (m+ ms)? © (my + m5)? 


+ m 

hee My, + Mz + Mz Ke 

: (m, +m) My t ; 2} 

ale ( mM, + My + Ms 4 K,ms ES | 
: My * Mz * Mz m, + Ms; m,+m,J° 


z&, 28, 28 sind die Koordinaten der ruhenden Keme im Schwerpunkt- 
system, m,, m2 und msg sind ihre Massen (vgl. Fig. 3). I,, ist das Trag- 
heitsmoment der Molekel beziiglich einer Schwerpunktsachse senkrecht 
zur Kernverbindungsachse. K, und K, sind Kraftkonstanten. 

Bei den vorliegenden Berechnungen des gy-Wertes fiir HCVN#* durch 
H. H. Nietsen?8 und fiir HCN" und DC#N! durch WEATHERLY und 
WitutaMs® wurde die Rotationskonstante fiir den Schwingungsgrund- 
zustand B, statt B, verwendet. AuBerdem wurden statt der Frequenzen 
fiir infinitesimale Amplituden @; die Frequenzen fiir den Ubergang vom 
Schwingungsgrundzustand v,=0 zum ersten angeregten Schwingungs- 
zustand v,=1 benutzt. Dadurch ergeben sich etwas zu groBe go-Werte. 

* Die hier angegebenen Ausdriicke weichen von denen bei A.H. NizELtsEn?’ ab, 


da einige Fehler berichtigt wurden. 
17 NretsEN, A.H.: J. Chem. Phys. 11, 161 (1943). 
18 NIELSEN, H.H.: Phys. Rev. 78, 296 (1950). 
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Wir haben deshalb die Berechnungen noch einmal durchgefthrt fir die 
isotopen Molekeln HC?N4, HC#N14, HC2N}, DCN, DC8N24 und 
DC2N15, Die in die Rechnung eingehenden Konstanten wurden ent- 
nommen aus den Messungen von ALLEN, TIDWELL und PLYLER?® fiir 
HCN und DCN. Fiir die anderen Isotopenkombinationen wurden 
die Frequenzen fiir infinitesimale Amplituden @; und die B,-Werte 
unter der Annahme gleichbleibender Kraftkonstanten und Atomabstande 
aus denen fiir HC!2N14 berechnet2°. In Tabelle 1 sind die berechneten 
o- Werte zusammengestellt. Die Tabelle 2 enthalt die MeBergebnisse am 
HCN! und DCN! &44, Beim DC#2N4 ergaben die eigenen Messungen 


x Tabelle 1 
Berechneter 
Molekel / Go- Wert 
[MHz] 
HCN 108,8 
HCBNY 104,3 
HC?YNS 102,6 
DCN 90,66 
Fig. 3. Lage der Massen m,,m, und m, im Schwerpunktsystem DCBN'4 88,5 
(vgl. Text) DCHNIS 85,3 
Tabelle 2 
ea | J | » (frithere Arbeiten) | v (diese Arbeit) iq= aed Ymax (20° C) 
| [MHz] [MHz] | [MHz] | fem) 
eS EE Ra ec : 
| 
| 4 448,047 | | 412,2368 1,2- 1078 
ee) 1 346,758 112,2298 TAL OR 
3 2693,349 112,2229 2:0, 2 405% 
| 4 4488,475 | 4412,2449 4,3- 1077 
ie | 6731,881 | 6734,90+0,03 |  112,1980 15a 
HCPN" | 6 | 9423,3 | 9423,32+ 0,02 112,1824 1,1- 1078 
(Oped hen tae 12 562,32 | 12562,32-+0,03-' 112,1636 1,654 
8 16 148,55 | 16448,55+ 0,05 112,1427 2,1 + 1078 
9 | 20181,4 | 20181,40+ 0,05 112,1189 2,6 - 1078 
10 | 24 660,4 | 24660,37 + 0,05 112,0926 Sy > 10— 
| 14 | 29585,1 | 112,0648 3,4. - 1076 
j 12 | 34953,5 112,0304 Sons 
4 | 3723.98 6,02 | 93,0745 5,7. 1077 
Dal (5583785 S002 | / 93,0642 | 1,0: 1078 
6 7816,20 + 0,02 7816,16-+0,02 | 93,0500 ie 5 1Oee 
DCHNM | 7 | | 10419,81 + 0,03 | 93,0340 21 “Ore 
(¥g=1) | 8 | 13394,37+0,04 | 93,0165 | 2,8- 4076 
| 9| | 16739,35+0,05 | 92,9964 | 3,5-10°8 
110 | 20454,58 | 20454,40+0,05 | 92,9745 | 4,1: 10-6 
41 24 539,20 | 24538,902+0,05 | 92,9505 | 4-5-4078 
[12 | 28 992,55 | 92,9248 | 4,9-107¢ 


ALLEN, H.C., E,.D. Tipwevt and E,H. PLyLer: J. Chem. Phys. 25, 302 (1956). 
20 HERZBERG, G.: Molecular Spectra and Molecular Structure II. New York: 
D. Van Nostrand Comp. Inc. 1956. 
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fir J=10 und 11 geringe Abweichungen gegeniiber den friiheren Mes- 
sungen. Die gemessenen Aufspaltungskonstanten g weisen einen geringen 
Gang mit J auf. WESTERCAMP!® sowie MiyAHARA, HIRAKAWA und Sui- 
MODA™ haben diese Abhangigkeit durch den Einflu8 von Zentrifugal- 
kraften auf die Rotationskonstante gedeutet und folgendermaBen em- 
pirisch beriicksichtigt : 


y= q(ve+1 sta 
q(¥2+ 1) (J | (5) 


G9 SAI 1) 


Man erhalt: 
q(HCBN!) = 112,239 — 0,001 333 J(J +1) MHz, (6) 
g(DC#N#4) = 93,096 — 0,00110 J(J +1) MHz. (7) 


H. H. NIELSEN® hat diese Deutung bestatigt und die Konstante a aus 
seiner Theorie quantitativ befriedigend abgeleitet. Allerdings muBte da- 
bei die Rechnung schon bis zur 4. Naherung durchgefiihrt werden. 


Vergleicht man die so gewonnenen g,-Werte mit den berechneten, 
so stellt man fest, daB die Rechnung Werte liefert, die etwa 3% zu klein 
sind. Das ist aus den Fehlergrenzen der in die Rechnung eingehenden 
Konstanten nicht zu erklaren. Es ist zu vermuten, daB diese Abwei- 
chungen durch die Anharmonizitaét des Knickschwingungspotentials und 
die Abhangigkeit der Rotationskonstanten vom Schwingungszustand 
der Molekel hervorgerufen werden. Beides ergibt Korrekturen in der 
richtigen Richtung. 


IV. Neue Ergebnisse an den Molekeln HC¥N™, HC¥N*, DCN 
and DOUN: ic’, 4. 

Durch die Messungen an den isotopen Molekeln HC¥N™, HCN, 
DCBN" und DC2N!5 sollte festgestellt werden, ob auch fiir diese Isotopen- 
kombinationen eine gleichsinnige Abweichung der gemessenen von den 
berechneten g -Werten vorliegt. 

C18 ist in natiirlicher Konzentration zu 1,12% und N® zu 0,38% 
enthalten. Es ergeben sich also Absorptionskoeffizienten, die zwei bis 
drei Zehnerpotenzen niedriger sind als beim HC¥N™ baw. DO®N™. Ein 
Aufheizen der Absorptionszelle bringt, wie die Rechnung zeigt, keine 
Erhéhung des Absorptionskoeffizienten (vgl. Fig. 4). Zwar nimmt die 
Zahl der Molekeln im Schwingungszustand v,=1 mit der Temperatur 
etwas zu, jedoch verringert sich die Besetzung der betrachteten Rota- 
tionsniveaus, so daB der Absorptionskoeffizient zwischen 0 und 300° C 
fast konstant bleibt. 
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Es konnten alle Absorptionslinien, die im Bereich zwischen 6500 und 
26000 MHz erwartet wurden, gemessen werden. Tabelle 3 enthalt die 


Ergebnisse. Fiir die Aufspaltungskonstanten folgt: 


q(HC8N14) = 107,419 — 0,001 22 J(J +1) MHz, (8) 
q(HC#N15) = 105,970 — 0,001 21 J(J +1) MHz, (9) 
q(DC#N") = 91,147 — 0,00104 J(J +1) MHz, (10) 
q(DC#N1) = 88,040 — 0,00101 J(J +1) MHz. (14) 


Bei allen vier Molekeln liegt der gemessene gy-Wert ebenfalls etwa 3% 
iiber dem berechneten. Die /-Abhangigkeit der Aufspaltungskonstanten 
ist bei allen Molekeln vorhanden und von der erwarteten GréBenordnung. 


Tabelle 3 

) ie oO 
Molekel J : 9 = FOUFAye Hy | Ymax 20°°) 

[MHz] [MHz] [em] 
6 9018,87 + 0,05 107,3675 4,2 = 407° 
HC18N14 yy 12.023,25 + 0,05 107,3504 1,8: 10-8 
(on) 8 15455,64+0,1 107,3308 2,3 - 1078 
9 19315,70+ 0,1 107,3094 2,9: 1078 
10 23 602,60 + 0,1 107,2845 3451655 
6 8897,20+ 0,1 105,919 4.2107" 
HC12N15 7 11861,0 +0,1 105,902 6,0 - 1078 
nee, 8 15247,1 +0,2 105,883 8,0 + 1079 
2 9 19055,4 +0,3 105,863 9,9 - 1078 
10 23 284,14 +0,3 105,837 1,2 14052 
6 7652,70+ 0,05 91,1036 4,6 + 1078 
7 10201,95 + 0,05 91,0888 23° 104 
DCBNU 8 TS ASS ats Oo 91,0719 3,0- 10°5 
(G5 =a) 9 16 389,63 + 0,1 91,0535 3,77 10m 
10 20027,10+ 0,1 91,0323 4,5- 1078 
14 24 026,60 + 0,14 91,0098 BO 1m 
6 7391,80+ 0,1 87,998 SF One 
7 9854,15 + 0,1 87,983 ep ee 
DCENIS 8 12667,25+0,1 87,967 1,0 + 1078 
(y=) 9 15 830,90 + 0,1 87,949 1,3 ° 107° 
10 19344,30+ 0,1 87,929 41,5 1078 
41. | 23:207,45 + 0,2 87,907 AZo Kaye! 


V. MeBergebnisse am HC?N™ und DCPN™ fiir », = 3 und 5 


Der Grund fiir die festgestellten Abweichungen wurde in der Anhar- 
monizitat des Potentials fiir die Knickschwingung und in der Abhangig- 
keit der Rotationskonstanten vom Schwingungszustand der Moleke]l ver- 
mutet. Wenn das zutrifft, sollten diese Abweichungen bei héheren 
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Werten von v, gréBer sein. Messungen von /-T yp-Dublett-Ubergangen 
bei Schwingungszustanden v,>1 kénnen hieriiber AufschluB geben. Eine 
solche Priifung stand bis jetzt aus. Zwar haben SHULMAN und Townes é 
am OCS die Aufspaltung auch fiir v,=3 gemessen, jedoch tritt die Auf- 
spaltung dort nur als Feinstruktur der Rotationsiibergange in Erschei- 
nung, so daB die MeBgenauigkeit nicht ausreichte, um einen Effekt 
dieser GroBenordnung 

festzustellen. Es wurden 

deshalb am HC?2N"¥ und  y,4,{cm’] 


————— 6 
o-"* o——» 


DCN Messungen der iby=p CS 

/-Typ-Dublett-Ubergange 

bei vg=3 vorgenommen. 7-10 

Die zu erwartenden Ab- Sa 

sorptionskoeffizienten lie- eh 
ptlonskoetlizienten lie J=5(V2=7) ie 


gen bei einigen 10° cm 

fiir HC?N™, Durch Auf- 

heizen der Absorptions- 

zelle kann dieser Wert 710 . ee~ 
um den Faktor 10 vergré- gee 

Bert werden (vgl. Fig. 4). ; 
Diese Temperaturabhan- 
gigkeit des Absorptions- 
koeffizienten kann auch 
dazu benutzt werden, 
sicherzustellen, daB es 
sich bei den beobachteten 
Ubergangen wirklich um 
Ubergange mit v, = 3 han- 
Be he wade aes 20 50 100 180 = =200 ~—- 250 T (°C) 300 
zunachst bei Zimmertem- Fig. 4. Temperaturabhangigkeit des Absorptionskoeffizienten ftir 
peratur gemessen und die 1-Typ-Dublett-Uberginge mit v,=1 und 3 am HC#N™ 
diese Messungen dann bei 

etwa 300°C wiederholt. Die erwartete Verstarkung der Absorption 
wurde festgestellt. Tabelle 4 enthalt die Ergebnisse. Aus ihnen ergeben 
sich folgende Werte fiir die Aufspaltungskonstanten: 


gq (HC#N*) = 115,558 — 0,001 333 J(J +1) —7- 10-8 J? (J + 1)? MHz, (12) 
g(DC2N14) = 95,457 — 0,00110 J(J +1) —1,2-107% J?(J +1)? MHz. (13) 


Wie vermutet, vergréBert sich die Abweichung des gemessenen vom 
berechneten gy-Wert mit vz. Es wurde deshalb versucht, die Gl. (5) 
durch ein Glied proportional zu (v,+ 1) zu erweitern: 

7 =%to(v2 +1) —aJ(J +1) — ++. (14) 


Z. Physik. Bd. 161 13 


188 T. TORRING: 


Tabelle 4 
| * | ! ; 
| = ——________ Wi (20° C) | ree” (3002. G) 
Molekel J q TI+1) e241) | mes | ax \7 
{MHz] (MHz] | [em] [em] 
4 9242,20+0,1 | 115,528 AcOr TOR” 3) 2.85 ii 
HC2N14 5 13861,45+0,1 | 115,542 PAS) MMO oil 5,80 sa 
(x= 3) 6 19402,20+0,1 | 115,489 pliSRe AOR] 80% ee 
7 4+ (25663,3520,4 4 115,461 6,0 408. leet? Ao 
= | | cs = 
4 7634,4540,1 | 95,431 RT 40 in pO 
DENI 5 11449,55+0,1 | 95,413 ATi AOTS ab OL Se 10" 
(a=) 6 16025,35+0,1 | 95,389 2/87 10-9 3) AB 107 
7 21 360,15 + 0,1 95,358 387 AOS 2 80 
; - 
laKCSEINE 3 8557,50+0,1 | 118,854 | 1,0- ane 
(v2 = 5) 4 14224,6040,1 | 118,538 | | 2,2 +10 
DEEN 3 7050,92 + 0,1 | 97,929 | 4,4- pal 
(v, = 5) 4 11680,55+0,1 | 97,338 | 8,8+ 10 


Aus den gemessenen Aufspaltungen fiir v,,=1 und v,=3 kann man die 
Konstanten g, und go berechnen. Man erhalt: 
go(HCN™) 
= 108,920 MHz, 
g(MHz} yeasts (15) 
qo (HCPN™) 
= 1,6595 MHz, 
go(DC#N¥) 
= 90,735 MHz, 
95,400 (16) 
Yo (DCN) 
; = 1,1805 MHz. 


95, 430) 


Die Ubereinstimmung der 
so gefundenen g)-Werte mit 
den berechneten Werten ist 
95,310 sehr gut. Die Abweichun- 
gen liegen innerhalb der 
Fehlergrenzen, die durch 
95,356 % die Ungenauigkeit der in 
die Rechnung eingehenden 


20 30 42 S{Jt1) $6 = 3 
hgh Konstanten bedingt wer- 
Vig. §. J-Abhangigkeit der Aufspaltungskonstanten q fiir den 
Knickschwingungszustand v,= 3 am DC!N4 den. Das Auftreten und 


die GréBe von gg folgen 
moglicherweise aus der Nielsenschen Theorie, wenn man noch hdéhere 
Naherungen beriicksichtigt. 
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Eine Besonderheit zeigt auch die J-Abhangigkeit der Aufspaltungs- 
konstanten bei den Ubergangen mit v,=3. In Fig. 5 ist g tiber J(J+1) 
aufgetragen. Die Abweichung von einem linearen Zusammenhang, wie 
er bei den Ubergangen mit v,=1 beobachtet wurde, liegt auBerhalb der 
Fehlergrenzen der Messung. Man kann die MeBergebnisse durch die 
Ausdriicke (12) und (13) empirisch darstellen. 

Bei einer Temperatur von 300° C wurden am HCN" und DC2N 
noch je zwei weitere Linien gemessen (vgl. Tabelle 4). Aus der Tempera- 
turabhangigkeit ihres Absorptionskoeffizienten und ihren Frequenzen 
wurde geschlossen, daB es sich um l-Typ-Dublett-Ubergange bei v.=5 
handelt. Die groBe Anderung der Aufspaltungskonstanten mit / laBt 
vermuten, da man zur Beschreibung dieser Abhangigkeit Glieder mit 
noch héheren Potenzen von J(J+1) benutzen muB, als das bei den 
Ubergangen mit v,=3 notig war. Eine einfache Erklarung fiir dieses 
anomale Verhalten konnten wir nicht finden. Da sich die genaue Form 
der J-Abhangigkeit der Aufspaltungskonstanten aus nur je zwei Mes- 
sungen nicht ermitteln 1aBt, kann man auch den g,-Wert aus den Mes- 
sungen nicht bestimmen. Wahrscheinlich ist es nétig, die Gl. (5) noch 
um ein weiteres Glied gq’ - (v. +1)? zu erweitern, wobei qo’<qo ist. An 
den Werten fiir g) und go, wie sie durch (15) und (16) gegeben sind, 
widen dadurch jedoch nur ganz geringfiigige Anderungen auftreten. 


Ich danke Herrn Professor Dr. R. HoNERJAGER, der die Anregung zu dieser 
Arbeit gab und ihren Fortgang durch seine grofziigige Unterstiitzung und sein 


_ reges Interesse forderte. 


Ich danke der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir ihre Unterstiitzung beim 
Bau des fiir diese Arbeit benutzten Spektrometers. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Mainz 


Zur Theorie der Sekunddrelektronen-Emission 
bei Metallen I 


Von 
GUNTHER BIMSCHAS * 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 23. September 1960) 


Es wird fiir das Sommerfeldsche Metallmodell und einen einfachen Ansatz fiir die 
Elektronenwechselwirkung die Kaskadenbildung unter Beriicksichtigung des 
Pauli-Prinzips nach der Monte-Carlo-Methode verfolgt. Die Ausbeute ergibt sich 
fiir die Alkalien und Erdalkalien sowie Al in der richtigen GréBenordnung, ist fur 
andere Metalle jedoch zu klein. Die Energieverteilung zeigt die experimentell 
beobachtete Form. 


1. Einleitung 


Die Sekundiarelektronen-Emission, die bei BeschuB von Metallen mit 
Elektronen auftritt, zeigt einige charakteristische Eigenschaften, die eine 
theoretische Behandlung interessant erscheinen lassen. Genannt seien: 
die Ausbeute 6 und ihre Energieabhangigkeit, die Energieverteilung und 
die — weniger gut bekannte — Winkelabhangigkeit?. 


Die Arbeiten, die den Versuch unternehmen, die Sekundarelektronen- 
Emission aus Modellvorstellungen fiir das Metall und die Wechsel- 
wirkung theoretisch zu deuten — ein zusammenfassender Uberblick 
liber diese Arbeiten wurde von HACHENBERG und BRAUER? und DEKKER? 
gegeben —, kann man ihrem Charakter nach in zwei Gruppen einteilen. 
In der einen wird die Wechselwirkung eines durch eine ebene Welle 
dargestellten Primirelektrons mit den durch stehende Wellen in einem 
Potentialtopf beschriebenen Metallelektronen betrachtet. Wie beim 
Photoeffekt wird zwischen Volumen- und Oberflacheneffekt unterschie- 
den, wobei nach WJATSKIN® letzterer iiberwiegen sollte, nach BRAUER 
und KLosE® jedoch nur verschwindend zur Sekundarelektronen-Emission 
beitragen kénne. 

* Teil 1 von D 77 (gekiirzt). 

' Experimentelle Ergebnisse vgl. z.B. Koriatu, R., in Handbuch der Physik, 
Bd, 21, S. 232. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1956. 

2 HACHENBERG, O., u. W. BRAUER: Fortschr. Phys. i, 439 (1953/54). 

3 Dekker, A.J, in: Solid State Physics, Bd. 6, S. 251. New York 1958. 

4 Wyatskin, A. J.: Physik. Abh. aus der Sowjetunion, Bd. 5. Leipzig 1956. 

> Brauer, W., u. W. Kose: Ann. d. Phys. 6, (19), 116 (1957). 
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In der anderen Gruppe wird die Sekundarelektronen-Emission, ebenso 
wie bei den Schliissen aus den experimentellen Daten, als reiner Volumen- 
effekt verstanden, indem zunichst die Anregung von Metallelektronen 
durch schnelle Primarelektronen betrachtet wird, sodann deren Diffusion 
zur Oberflache. Zundchst wurde dem ersten Schritt, der Wechselwir- 
kung der Primar- mit den Metallelektronen, die gréBere Beachtung ge- 
schenkt und die nachfolgende Diffusion summarisch durch ein exponen- 
tielles Absorptionsgesetz beriicksichtigt. Nachdem FROHLICH® zu dem 
Schlu8 gekommen war, da8 ein freies Elektronengas im Metall keine 
Sekundaremission zeigen kénne, sondern die Wechselwirkung mit dem 
Gitter wesentlich sei, weil die Metallelektronen nur senkrecht zur Bahn 
des Primarelektrons, also bei dessen senkrechtem Auftreffen parallel zur 
Oberflache angeregt werden kénnten, beschreibt WooLpRIDGE’ die Me- 
tallelektronen bei quantenmechanischer Rechnung durch Wellenfunk- 
tionen vom Blochschen Typ, die den EinfluB des Gitters bereits ent- 
halten. Baroopy® legt das Sommerfeldsche Metallmodell zugrunde, 
berechnet StéBe zwischen Elektronen klassisch mit Hilfe des Coulomb- 
Potentials, fiihrt das Gitter aber erst bei der Diffusion zur Oberflache 
in Form einer freien Weglange fiir kugelsymmetrische elastische Streu- 
ung ein, die den Mechanismus iibernimmt, die parallel zur Oberflache 
angeregten Metallelektronen zur Oberflache umzulenken. Dieser Um- 
lenkmechanismus ist erforderlich, weil St6Be zwischen Elektronen bei 
der Diffusion nicht beriicksichtigt werden, kann aber entbehrt werden, 
wenn der Kaskadencharakter der Elektronenst6Be in Ansatz gebracht 
wird, wie es zuerst WoLrFr® tat und von Sroiz! fortgefiihrt wurde, 
wobei der EinfluB des Gitters vollstandig vernachlassigt wird. Dies 
scheint auch gerechtfertigt durch das Ergebnis von VAN DER ZIEL”, dai 
die Anregung von Metallelektronen ohne Mitwirkung des Gitters tiber- 
wiegt, wenn man das von BoHM und Prves!2 geforderte abgeschirmte 
Coulomb-Potential mit einem Abschirmradius von der GréBenordnung 
4A verwendet. 


Diese theoretischen Behandlungen fiihren aber im allgemeinen nicht 
zu quantitativen Aussagen, sondern beschranken sich auf den qualitati- 
ven Vergleich mit den oben genannten experimentellen Kurven. Die 
verwendeten Modelle zeigen die Tendenz zur Vereinfachung. Von der 
urspriinglich quantenmechanischen Formulierung der Wechselwirkung 


6 FROHLICH, H.: Ann. d. Phys. 5, (13), 229 (1932). 
7 WooLDRIDGE, D.E.: Phys. Rev. 56, 562 (1939). 

8 Baroopy, E.M.: Phys. Rev. 78, 780 (1950). 

9 Wo Fr, P.A.: Phys. Rev. 95, 56 (1954). 

10 Sporz, H.: Ann. d. Phys. 7, (3), 197 (1959). 

11 yAN DER ZIEL, A.: Phys. Rev. 92, 35 (1953). 

12 Boum, D., u. D. Pines: Phys. Rev. 92, 609 (1953). 
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Primarelektron-Metall wird ganz abgegangen zugunsten des Sommer- 
feldschen Modells mit Wechselwirkung zwischen Elektronen — und 
eventuell, wie bei BARoopy, zwischen Elektronen und Gitter — in Form 
von ZweierstéBen, und die Sekundaremission wird als eine Erscheinung 
verstanden, die, wie bei Gasen, die Folge von VielfachstéBen ist. 


2. Zur Frage der Ausbeute 
beim Sommerfeldschen Metallmodell 


a) Das Modell 


Das Ergebnis von VAN DER ZIEL", daB die freien Elektronen den 
Hauptbeitrag zur Sekundarelektronen-Emission der Metalle beitragen, 
legt es nahe, das Sommerfeldsche Metallmodell unter Vernachlassigung 
des Gitters zur Grundlage einer theoretischen Behandlung zu machen 
und mit ihm den Kaskadenablauf der Elektronenst6Be zu untersuchen. 
Eine analytische Behandlung mit der von WoLFF® verwendeten Trans- 
portgleichung scheidet jedoch wegen der zur Zeit noch vorhandenen ma- 
thematischen Schwierigkeiten, diese Gleichung zu lésen, aus. Bei Ver- 
wendung einer elektronischen Rechenmaschine kann dieses Modell jedoch 
mit der Monte-Carlo-Methode untersucht werden. Die noch von WOLFF 
verwendete Aufteilung des Vorganges in Anregung der Metallelektronen 
und nachfolgende Diffusion zur Oberflache wird dabei iiberfliissig, da 
ja beide Wechselwirkungen demselben Mechanismus unterliegen. Unter 
Annahme einer verniinftigen Oberflachenbedingung wird damit folgendes 
Modell der Rechnung zugrunde gelegt: Die Metallelektronen bilden ein 
vollstandig entartetes Fermi-Gas und fiillen einen Potentialtopf bis zur 
Fermi-Energie E;. Die Potentialtopftiefe sei ®+ E,, wo ® die Aus- 
trittsarbeit bedeutet. Die Annahme der vollstandigen Entartung ist 
gerechtfertigt, da Metalle praktisch keine Temperaturabhangigkeit der 
Ausbeute zeigen. Die Wechselwirkung zwischen allen Elektronen, die 
Energien gréBer als E; haben, werde vernachlassigt, d.h. die Dichte 
dieser Elektronen werde als klein gegen die der Metallelektronen ange- 
nommen. Hierauf deuten auch die Messungen von EKERTOWA!8 sowie 
BRINKMANN und DEIcHsEL"™ hin, die fanden, daB sich die Ausbeuten 
streng addieren, wenn man Sekundiarelektronen-Emission und Photo- 
effekt gleichzeitig miBt. Damit enthalt das Modell nur Wechselwirkungen 
zwischen Elektronen mit Energien gréBer als E, und den Metallelek- 
tronen, die nach Boum und Pines" iiber ein abgeschirmtes Coulomb- 
Potential erfolgt: 


8 ExertTOwA, L.I.: Z. techn. Phys. USSR. 26, 1665 (1956). 
14 BRINKMANN, E., u. H. DEICHSEL: Z. Physik 156, 159 (1959). 
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mit einem Abschirmradius von der GréSenordnung 1A. Der zu solch 
einem Wechselwirkungspotential gehérende Streuquerschnitt ist nach 
Angaben von WotrrF® bei kleinen Energien iiberwiegend kugelsymme- 
trisch im Schwerpunktsystem. Unter Beschrankung auf Primarenergien 
von héchstens 100 eV kann dann von einer Winkelabhangigkeit des 
Streuquerschnitts abgesehen werden. Hinzu tritt das Pauli-Prinzip, das 
StéBe verbietet, bei denen ein Elektron mit einer Energie erscheint, die 
kleiner als die Fermi-Energie ist. 


Das Metall erfiille einen Halbraum z> 0 mit der Oberflache bei 
z—0. Durch die unendliche Tiefe wird ein Einflu8 der hinteren Begren- 
zungsflache verhindert und die numerische Rechnung ohne Kenntnis 
der freien Weglange méglich. Die Oberflache sei durch einen idealen 
Potentialsprung schematisiert, an dem die Elektronen einem vereinfach- 
ten Reflexionsgesetz unterliegen, indem Totalreflexion eintritt, wenn die 
Energie, die formal der Impulskomponente normal zur Oberflache ent- 
spricht, kleiner als der Potentialsprung ist, wahrend die austretenden 
Elektronen dem gewoéhnlichen Brechungsgesetz unterliegen. 


Es sind fast nur austretende Elektronen mit kleiner Energie (d.h. 
eigentlich Sekundarelektronen) zu erwarten, da in dem betrachteten 
Modell jede Richtungsumlenkung mit einem Energieverlust verbunden 
ist. Bei obiger Naherung fiir den Streuquerschnitt fiir kleine Energien 
wird die Ausbeute mit der Primarenergie standig zunehmen, weil mehr 
Energie zur Verfiigung steht, die Elektronen im Mittel also mehr St6Be 
erleiden kénnen und erst spater im Ablauf einer Kaskade absorbiert 
werden. Dadurch erhdht sich die Wahrscheinlichkeit, wieder an die 
Oberflache zu gelangen. Daf die Ausbeute ohne Streunaherung fiir 
groBe Energien schlieBlich wieder abnehmen wird, laBt sich leicht ein- 
sehen. Denn dann wird der Streuquerschnitt fiir die schnellen Elektronen 
kleiner und bevorzugt auBerdem immer starker die Vorwartsrichtung, 
wie man an der Bornschen Naherung erkennt. Beides begiinstigt ein 
tiefes Eindringen der Elektronen grofer Energie in das Metall, so dal} 
die Wahrscheinlichkeit, da8 Elektronen die Oberflache erreichen bevor 
sie absorbiert werden, immer kleiner wird. Aus diesem Grunde wird 
auch die naherungsweise isotrope Streuung bei kleinen Energien eine 
etwas zu groBe Ausbeute liefern. 


Die Monte-Carlo-Methode verfolgt — in Anwendung auf das vorlie- 
gende Problem — rechnerisch jedes Primarelektron und die von ihm 
ausgeléste Kaskade. Jedem durch Wahrscheinlichkeiten beschriebenen 
EinzelprozeB (StoB) werden dabei Zufallszahlen so zugeordnet, daB sich 
bei hiufiger Wiederholung die geforderte Wahrscheinlichkeitsverteilung 
ergibt. Die gewonnenen Aussagen sind also statistischer Natur, so daB 
man eine groBe Anzahl von Kaskaden durchrechnen muB. 
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b) Streuprozesse und Zufallszahlen 


Fiir die Rechnung sind erforderlich: a) die freien Flugwege eines 
Elektrons zwischen zwei St6Ben und b) die Richtungs- und Energie- 
bzw. Impulsanderungen durch einen StoB. Die Zuordnung zu Zufalls- 
zahlen soll so erfolgen, daB diese gleichverteilt in dem Intervall 0 bis 1 
gewahlt werden kénnen. 


Zu a): Die Wahrscheinlichkeit, daB ein Teilchen der mittleren freien 
Weglange 4 nach Durchfliegen einer Strecke x in einem Medium mit 
statistisch verteilten Streuern in x...x+dx abgelenkt wird, ist 


dw=e ? =. (1) 


Die Wahrscheinlichkeit, auf der Strecke 0 bis x gestoBen zu haben, ist 
deshalb 


& ae oe 
w= fe t?Fa=1-e oe (2) 


Wahlt man fiir W Zufallszahlen Z,, so erhalt man in 
x =— Alog(1 —Z,) (3) 


oder auch, da mit Z, auch 1— Z, im Intervall 0 bis 1 gleichverteilt ist, 
einfacher 
x =— AlogZ, (3’) 


eine Verteilung der freien Flugwege, die der exponentiellen nach (1) 
entspricht. Dabei kann 4 noch von der Energie abhangen. 

Es sei W die Wahrscheinlichkeit, daB pro Zeiteinheit Teilchen gege- 
bener Geschwindigkeitsrichtung und Stromdichte || durch Streuer der 


Dichte N in den Raumwinkel dQ abgelenkt werden: 


WaQ=|3 


NodQ. (4) 


Befinden sich die Streuer nicht in Ruhe, so ist fiir || der Strom, der der 
Relativgeschwindigkeit 

rot Oh n \ 

| ail ae | Brel = re | Bo =? , | (5) 
entspricht, zu nehmen. Hierdurch wird der Streuquerschnitt o definiert, 
der im allgemeinen eine Funktion der Relativgeschwindigkeit und des 
Streuwinkels ist: 


o=0(/Ro— B10), (6) 


nN * R x , 
Bo— Fil o(|Bo— Bil. 3 w) dQ, (7) 


m 


WdQ= 
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wo n die Teilchendichte im Strom der stoBenden Teilchen bedeutet. 
Die Wahrscheinlichkeit der Ablenkung pro Zeiteinheit ohne Riicksicht 
auf die Richtung wird 

. . N 

W = [WaQ =" |B, — 8 orar(| Bo— Bl). (8) 


m 


Fiir ruhende Streuer ist W mit der freien Weglange durch 


; Y 
tide a (9) 


verkniipft, wenn V, die Geschwindigkeit der stoBenden Teilchen ist. 
Sind die Streuer nicht in Ruhe, sondern haben den Impuls §8,, so ergibt 
sich fiir die freie Weglange durch Gleichsetzen von (8) und (9) 


ie 
A . 7 
N|Bo — Bil stot (| Bo — Bi!) aD 
Fiir 3, 0 erhalt man den gewohnlichen Ausdruck 
gee 
Ay = Near’ (11) 
Bei energieunabhangigem Streuquerschnitt hat man also 
P. 
A=? eee i (12) 


| Bo — | N otot Po 


in (3) zu verwenden, wenn Relativimpulse wie auch im folgenden durch 
kleine Buchstaben bezeichnet werden. Man muB also, bevor man die 
Flugstrecke bis zum nachsten StoB8 durch Zufallszahlen bestimmen kann, 
den Relativimpuls kennen, mit dem dieser StoB erfolgt. 


Zu b): Zunachst werde das als StoBpartner dienende Elektron be- 
stimmt. Als Koordinaten werden der Betrag des Relativimpulses /, 
und gewisse Winkel gewahlt. Da die Metallelektronen mit ihren Impul- 
sen 8, in der Fermi-Kugel gleichmaBig verteilt sind, ist ihre Dichte 


so daB zur Ablenkwahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit Elektronen aus dem 
Volumenelement d@ ‘8, nach (8) mit 


W NP) dB, = "* Ft N(B)| Bo — Bi] @B (13) 


seitragen. Neben f)=|B — %8,| werden als neue Koordinaten der Win- 
cel €, der von 8, und p, gebildet wird, sowie der Winkel g, der durch 
| 
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Rotation von », um §, entsteht, eingefithrt (d.h. Kugelkoordinaten um 
den Endpunkt von fy), so daB ; 


nN Oto ‘ _ 3nNotot 43 
a N(B,) | Po— Fi] BL = a podpydcosC dp (14) 


mit den Grenzen 
OSpS2zn, 
Fo+po— P? Scosgs f, (15) 
2, ho 
P,—-Psh2ht P. 


Die Wahrscheinlichkeit, daB bei einem StoB der Relativimpuls pp) in 
ad}, liegt, ist dann 


aw — WNUB) dB _ _Podpodcost dp (16) 


SWN(®) a B i Peepyscent dp 


Das Gebiet & ist durch die Ungleichungen (15) definiert. Elementare 
Integration liefert 


[ Peapod cost dp =4* 5 [P+ = Pal, (17) 
(6) zs ; 
so daB 

aW = 3 fy pdp,dcostdg. (18) 


4x P3[P? + 1 p2) 
Der Winkel g ist offensichtlich gleichverteilt und kann aus Zufalls- 
zahlen Z, durch : 

yp =22Z, (19) 
bestimmt werden. Dagegen zeigen f) und cos € wegen (18) keine Gleich- 


verteilung. Fiir die Auswahl von #, durch Zufallszahlen ohne Riicksicht 
auf den Winkel ¢ wird man (18) zunachst iiber gm und cos ¢ integrieren: 


dW = op ERs #3 (1 — EL) dbo (20) 
und dann wie bei der Bestimmung des Flugweges verfahren: 
; ee 
oy = aa i py | e(t aaa =) ax, Ge 
P,—P 
see 6p3 + 15 0h — ieee - i ae (=P) (Pot 4P) (22) 


Aus diesem Polynom 5. Grades mu die Wurzel gesucht werden, die 


fy-PSpsh+P (23) 
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geniigt. Man erkennt an (21), daB 4.= P,— P fiir Z,=0 und wegen der 
Normierung (17) p= P,+ P fiir Z p= 1 wird. Uberdies entsprechen diese 
Werte einem Minimum bzw. Maximum des Polynoms und es gibt genau 
eine Nullstelle in dem Bereich (23), wenn Z, zwischen Null und eins 
liegt, die nur mit Naherungsmethoden gewonnen werden kann. Es wurde 
die Newton-Iteration gewahlt und als nullte Naherung der Wendepunkt 
angesetzt, der bei 


Po=2R+i/P?+8P2 


liegt. Es besteht dann Sicherheit, da8 man die gesuchte Nullstelle 
erhalt. 


Bei festem fy ergibt sich schlieBlich aus (18) die Verteilung von cos ¢ 


nach 
cos € 1 
gee fdx fdcosé (24) 
P24p2—P2 P2+p2—P2 
2 Pods 2Pobo 
zu 


Beste eg) ae (25) 


sowie der freie Flugweg nach (12). 


Damit sind durch die vier Zufallsdey Vj Pa ae Z>,,2¢ Ort und Im- 
puls des StoBpartners festgelegt. De: eigentliche Ablenkung wird im 
-Schwerpunktssystem durchgefiihrt. Dazu werden zwei weitere Zufalls- 
zahlen benétigt, entsprechend den zwei Freiheitsgraden fiir eine elasti- 
sche Streuung, wahrend das andere Elektron dann durch Energie und 
tmpulssatz vollstandig bestimmt ist. Da o(@) =const, wird die Wahr- 
‘scheinlichkeit, in den Raumwinkel dQ abgelenkt zu werden, 


_ ol, e080) 42 _ aid _ a : 
eat fa(h), cos@) dQ 4 Ott 42% (26) 
‘oder 


iA 
dW ——— dcos@ dy, (27) 


d.h. y ist zwischen 0 und 22” und cos@ zwischen —1 und 1 gleich- 


verteilt, so daB 
cos @ = 2(Zg—}), (28) 


yp=2nZ,. (29) 
‘Auf die Wiedergabe der elementaren Umrechung auf das Laborsystem 
médge verzichtet werden. Man erhalt zwei Impulse Py, Py’, die mit P, 


die Winkel ?, 3’ einschlieBen und noch auf die Bezugs- (z—)} Achse um- 
zurechnen sind. 
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c) Beschreibung des Rechnungsganges 

An der Oberflache z =0 befinde sich ein Primarelektron gegebener 
Energie E = P?/(2m) und bewege sich parallel zur.z-Achse in das Metall 
hinein (senkrechtes Auftreffen der Primarelektronen auf die Oberflache). 
Nach Wahl einer Zufallszahl wird die Wurzel der Gl]. (22) aufgesucht, 
womit der Relativimpuls fiir den ersten StoB bekannt ist. Mit einer 
weiteren Zufallszahl wird nach (3) und (12) die frei durchflogene Strecke 
bestimmt, wobei 4, gleich eins gesetzt werden kann. Nachdem so der 
Ort des StoBes festgelegt ist, wird mit zwei weiteren Zutallszahlen nach 
(19) und (25) zusammen mit dem schon bekannten Betrag des Relativ- 
impulses das Metallelektron in der Fermi-Kugel bestimmt, mit dem der 
StoB erfolgt, und schlieBlich wird nach (28), (29) die Richtungsanderung 
durch den StoB berechnet. Die sich dabei ergebenden Impulse Py, Py 
miissen beide auBerhalb der Fermi-Kugel liegen. Ist einer von beiden 
kleiner ails P, so ist der StoB verboten und das Elektron fliegt unbeein- 
fluBt weiter. Die Rechnung beginnt dann von vorne, jedoch mit dem 
z-Wert, der fiir den ersten Sto8 ermittelt wurde. Ist auBerdem einer der 
Impulse kleiner als der Impuls Py, der der Potentialtopftiefe entspricht, 
so wird solch ein Elektron niemals in der Lage sein, das Metall zu ver- 
lassen. Es kann als absorbiert betrachtet und aus der Kaskade aus- 
geschieden werden. Ist “‘~- \.. 4 Fall, so wird das in der Kaskade ver- 
bleibende Elektron als das urs,--cingliche angesprochen, im anderen Fall 
wird eins von beiden zu diesem eiklart. Alle Elektronen werden nume- 
riert. Erhalt das primare den Index 1, so wird bei jedem zusatzlich auf- 
tretenden der Index um eins erhéht und die es charakterisierenden 
Werte P’, z und cos & fiir die spater erfolgende weitere Berechnung auf- 
gehoben. Das Elektron mit demselben Index wird weiter verfolgt, in- 
dem die Rechnung mit den beim Sto8 erhaltenen Werten von vorne 
begonnen wird. Da nur die Elektronen interessieren, die aus dem Metall 
wieder austreten, geniigt es, die Tiefe z hei jedem StoB zu berechnen, 
um zu entscheiden, ob das Elektron durch die Oberflache durchgetreten 
ist. Nach Berechnung des freien Flugweges wird deshalb noch deren 2z- 
Kkomponente bestimmt und zu den friiheren addiert. Wird diese GréBe 
negativ, so wiirde das Elektron nach dem letzten StoB die Oberflache 
passiert haben. Ist seine Impulskomponente normal zur Oberflache 
P cos € dem Betrag nach gréBer als Py, so wird dies Elektron als aus- 
getreten betrachtet. Im anderen Falle tritt Reflexion ein, was lediglich 
zur Vorzeichenumkehr von z und cos € fiihrt. Ist das Primarelektron zu 
Ende verfolgt, d.h. fallen nach einem StoB Py, P; so klein aus, daB 
beide Elektronen als absorbiert betrachtet werden miissen, so wird das 
Elektron vom Index 2 weiterverfolgt, die auf seinem Weg angeregten 
Metallelektronen fortlaufend weiter numeriert usw., bis alle Elektronen 
absorbiert oder ausgetreten sind und die Kaskade beendet ist. Die 
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Rechnung beginnt dann von vorne mit einem neuen Primarelektron, 
das eine neue Kaskade auslést. 


d) Zur Durchftihrung der Rechnung 


Das Modell enthalt noch drei frei wahlbare Parameter, von denen 
einer, die Primarenergie, durch das Experiment bestimmt wird, wahrend 
die anderen beiden, Fermi-Energie und Austrittsarbeit, das Metall cha- 
rakterisieren. Da man nur eine beschrankte Anzahl Kaskaden durch- 
rechnen kann, ist es vorteilhaft, die Primarenergie so zu wahlen, daB die 
Ausbeute und damit die Anzahl der ausgetretenen Elektronen méglichst 
gro8 wird, um eventuell auch Aussagen tiber die Energieverteilung 
machen zu kénnen. Das wiirde bedeuten, daB die Primadrenergie mdg- 
lichst groB sein muB. Sie ist aber andererseits wegen der Streundherung 
nach oben beschrankt und sollte 100 eV nicht iiberschreiten. Deshalb 
wurde dieser Wert gewahlt (vom Boden des Potentialtopfes gerechnet). 
Fiir Fermi-Energie und Austrittsarbeit wurden Werte gewahlt, die es 
erméglichen, die Ergebnisse mit Messungen zu vergleichen (s. unten!). 
Und zwar wurde die Potentialtopftiefe mit 5 eV angenommen und die 
Fermi-Energie variiert. Benutzt wurden die Werte E;=0; 2,5 und 
A4eV. Fir E,;=0 ist der Rechnungsgang wesentlich einfacher als oben 
geschildert, da es sich um St6Be mit ruhenden Teilchen handelt, bei 
denen Energieverlust und Ablenkwinkel in eindeutiger Beziehung zu- 
einander stehen und auch das Pauli-Prinzip entfallt. Auf eine Wieder- 
gabe kann aber verzichtet werden, da die Rechnung bald abgebrochen 
wurde, weil die Ausbeute — im krassen Gegensatz zu den experimentellen 
Ergebnissen — kleiner als 0,08 ausfiel. Dieses Modell ist eben zu einfach. 

Am ausfiihrlichsten wurde die Rechnung mit E,=2,5 eV durchge- 
fihrt. Dann betragt die Austrittsarbeit ebenfalls 2,5 eV. Um das Er- 
gebnis mit Metallen vergleichen zu konnen, fiir die Ep~@ gilt, muB 
aber die Primarenergie in demselben Verhaltnis umgerechnet werden, 
in dem E,+@ von 5 eV abweicht, so daB im allgemeinen die Ergebnisse 
nur mit Metallen bei verschiedenen Primarenergien verglichen werden 
kénnen. Entsprechendes gilt natiirlich fir E;=4 eV. 

Die Rechenzeiten betrugen bei E-=0: 40—15 min, bei Ey=2,5eV: 
4 Std und bei E;,=4 eV: 2 Std pro Kaskade. Dabei kann der erste 
Fall mit den beiden anderen nicht direkt verglichen werden, da ein ein- 
facheres Rechenschema verwendet wurde, aber die GréBenordnung 
diirfte trotzdem etwa stimmen. 

Fiir die Rechnungen wurde eine elektronische Rechenmaschine vom 
Typ Zuse 22 verwendet. Ein Erzeuger fiir Zufallszahlen wurde fest ein- 
gebaut und konnte wie ein Funktionssymbol sin, cos, In usw. als Zufall 
aufgerufen werden. Ein vorhandener Lochstreifen mit experimentell 
hergestellten Zufallszahlen konnte nicht verwendet werden, weil er nur 
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etwa 4000 Zahlen enthielt, wahrend etwa 100000 verwendet werden 
sollten, und weil das Einlesen der Zahlen in die Maschine erst dann 
erfolgen konnte, wenn sie in der Rechnung benétigt wurden. Das Ein- 
lesen erfolgt aber durch mechanische Abtastung des Lochstreifens und 
ist deshalb im Vergleich zur elektronischen Rechnung relativ langsam. 
Es stellt au8erdem eine zu groBe Fehlerquelle dar, da der Abtaster zu 
stark beansprucht wird. Es blieb nur die Méglichkeit, , Zufallszahlen“ 


03 SSR ee 


20 40 60 60. 100 720 140 760 760 200 220 240 260 2680 
Kaskaden 
Fig. 1. Ausbeute 6 in Abhangigkeit von der Kaskadenzahl 


in der Maschine durch eine Rechenoperation herzustellen. Solche Ope- 
rationen sind bekannt!® und auch auf ihre Eigenschaft, Zufallszahlen 
zu liefern, untersucht worden, die zufriedenstellend ausfielen. Benutzt 
wurde 

one Zetm0d 28), 24 


Diese einfache Rechenvorschrift, die im binaéren Zahlensystem nach der 
Multiplikation die letzten 36 Stellen beibehalt, was gerade der Stellen- 
zahl der Maschine entspricht, hat den Vorteil, daB ihre Periode theore- 
tisch zu 2°42 - 10! bestimmt werden kann. Benutzt wurden bei E; = 
2,5 eV etwa 400 Zufallszahlen pro Kaskade, bei E, =4 eV die doppelte 
Anzahl. 

e) Ergebnisse und Diskussion 


Die Ergebnisse fiir die Ausbeute sind in Fig. 1 dargestellt. Aufgetra- 
gen wurde die Ausbeute, die sich bei Ende einer jeden Kaskade bei der 


© Symposium on Monte-Carlo-Methods, ed. by H.A. Meyer, New York 1956. 
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Elektronen ausgetreten waren, zusammen mit allen friiheren ergab, 
gegen die Anzahl der Kaskaden. Man wird dann erwarten, dab die sta- 
tistischen Schwankungen mit der Kaskadenzahl abnehmen und die Aus- 
beute sich auf einen hinlanglich konstanten Wert einpendelt. 


Dies Verhalten zeigt auch die Ausbeutekurve fiir E; =2,5 eV. Man 
kann der Kurve entnehmen, daB die Ausbeute etwa 0,3 wird. Die 
Rechenzeit hierfiir betrug 290 Std. Die andere Kurve zeigt die Ausbeute 
fiir E;=4 eV. Die Schwankungen sind betrachtlich groBer, und da die 
Rechenzeit pro Kaskade auch doppelt so gro war, ist nicht zu erwarten, 
daf® fiir eine gleiche Gesamtrechenzeit die Schwankungen auch nur an- 
nahernd gleich stark abgeklungen sind. Die Rechnung wurde deshalb 
nach etwa 90 Kaskaden, das entspricht etwa 180 Std, abgebrochen. 
Das Ergebnis geniigt aber, um abzuschatzen, dab die Ausbeute bei der 
Erhéhung der Fermi-Energie von der halben Potentialtopftiefe auf das 
0,8fache auf das zwei- bis dreifache ansteigt. Der Einflu8 der Fermi- 
Energie auf die Ausbeute und damit auf die Sekundaremission tiberhaupt 
ist bei diesem Modell also erheblich. 

In der Tabelle sind zum Vergleich experimentelle Werte einiger Me- 
talle zusammengestellt. Die Fermi-Energie wurde’® Austrittsarbeiten” 
und Ausbeuten! entnommen. Es bedeuten 6,,ax die maximale Ausbeute, 
die bei Variierung der Primarenergie erreicht werden kann und E pyax 
die zugehorige Primadrenergie. E,, ist diejenige Primarenergie, bei der 
die Ausbeute mit zunehmender Primarenergie groBer als 1 wird. Dabei 


Tabelle. (Energien in eV) 


Li K Rb Cs Be Mg Al Grips tAg Au 
| | | 
| 
Ef Seg 1,9 AOS} AGG: |e 44: 62am 7 555 5,5 
@ pis aah 2 2 39| 36] 4 45 ib) Asti oS 


Fo i ha M09 90, 74 G5 OS 0105) LS a7) 


Die 200 | 380" | 400. | 200" | 300. 300 | 600. | 800 800 


Ep, | 200 150m sO 


ist zu beriicksichtigen, daB die Austrittsarbeiten vom Reinheitsgrad des 
Metalls und seiner Oberflache abhangen und durch die bei Sekundar- 
elektronenmessungen tiblichen Vorbehandlungen der Metalle starke 
Schwankungen erleiden kénnen. Deshalb kénnen die angegebenen Werte 
nur einer groben Orientierung dienen. Genauere Vergleiche sind nur 


16 Wirson, A.H.: The Theory of Metals. Cambridge 1953. 
17 GEIssLER, G.L.: Handbuch der Physik, Bd. 21, S. 346. Berlin-Géttingen- 


Heidelberg: Springer 1956. 
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méglich, wenn bei Messung der Ausbeute gleichzeitig die Austrittsarbeit 
bestimmt wird. 

Die Groéenordnung scheint fiir die Alkalien und Erdalkalien und 
sogar fiir Al sehr verniinftig zu sein und die Aussage von VAN DER ZIEL"! 
zu stiitzen, daB die freien Elektronen im Metall den Hauptbeitrag zur 
Sekundarelektronen-Emission liefern. Dagegen sind die errechneten Aus- 
beuten fiir Cu, Ag und Au sicher zu klein, wie eine grobe Abschatzung 
fiir Ag und Au zeigt: Es ist etwa E, =@® und E; + ®~10 eV, so dab 
die Rechnung einer Primarenergie von ~ 200 eV entspricht, und die 
errechnete Ausbeute mit 0,3 sicher zu groB ausfallt. Im Experiment 

dagegen hat die Ausbeute 


ME) schon bei 150eV Primarenergie 
i“ den Wert 1 erreicht. Ahnliches 
ta gilt fiir Cu. 

70 Die Energieverteilung fiir 


E,=2,5 eV zeigt Fig. 2. Auf- 
getragen ist die Zahl der Elek- 
tronen, die in ein Energie- 
y intervall von 1 eV fallen, 

gegen die Energie. Der grobe 

Verlauf entspricht den Experi- 
2 4 6 & 0 2 1% 7 Ev] Menten mit einem breiten 
Fig. 2. Energieverteilung fiir Ey = 2,5 eV Maximum um oat eV. Die 

Schwankungen miissen als 
statistisch angesehen werden, worauf auch ihre standige Veranderung im 
Verlaufe der Rechnung hindeutet. Auffallig ist jedoch das zweite Maxi- 
mum zwischen 8 und 9 eV, das auch nicht einem seltenen Ereignis zu- 
geschrieben werden kann, wie bei dem zwischen 4 und 5 eV, wo vier 
Elektronen hintereinander das Metall verlieBen, sondern das sich im 
Ablauf der Rechnung gleichmaBig entwickeite. Die Gesamtzahl der 
Elektronen, die in diese Darstellung eingehen — es waren 79 — ist aber 
zu gering, um eine eindeutige Abgrenzung gegen statistische Schwan- 
kungen vornehmen zu kénnen. Wesentlich mehr Rechnungen waren 
erforderlich, um eine zuverlassige Energieverteilungskurve zu erhalten. 
Das gleiche gilt fiir die Energieverteilung fiir E;=4 eV, Fig. 3. In ihr 
sind 68 ausgetretene Elektronen enthalten. 

Die Ergebnisse zeigen, da8 das Modell fiir einige Metalle recht gut ist. 
DaB fiir andere Metalle aber starke Abweichungen, und zwar zu kleine 
Ausbeuten erhalten werden, sollte nicht iiberraschen, wenn man beriick- 
sichtigt, da auch elastische Streuung auftreten mu, die bei diesen 
Rechnungen vollstandig vernachlassigt wurde. Denn dann ist es még- 
lich, daB ein Primarelektron zunachst eine groBe elastische Winkel- 
ablenkung erfahrt und anschlieBend eine Kaskade auslést, die sich unter 
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Umstanden direkt auf die Oberflache zu entwickelt. In welchem MaBe 
dadurch die Ausbeute vergréBert wird, hangt vom Verhaltnis der freien 
Weglangen fiir elastische Streuung und Streuung durch Elektronen ab. 
Uber die GréBenordnung dieses Verhaltnisses muB aber etwas bekannt 
sein, wenn man Rechnungen wie oben durchfiihren will, die auch elasti- 
sche Streuung beriicksichtigen. 

Fiir die elastisch gestreuten Elektronen laBt sich eine Transportglei- 
chung mit bekannten Methoden streng lésen, auch wenn man beriick- 
sichtigt, daB jeder unelastische StoB Elektronen aus dem betrachteten 
Energieintervall entfernt. Ausbeute und Winkelverteilung hangen dann 
vom Verhaltnis der freien Weg- 
langen fiir elastische und unelasti- 2 
sche Streuung ab und es kénnte % 
durch entsprechende Experi- 7% 
mente méoglich sein, dieses Ver- zy 
haltnis wenigstens abzuschatzen. 
Dieses muB dann noch korrigiert 
werden, da nicht alle unelasti- 4& 
schen StéBe als St6Be mit freien 
Elektronen aufgefaBt werden 


x 2 ; : 2 
k6nnen. In einer weiteren Arbeit 
soll die Transportgleichung auf- pee eee a ae 
gestellt und geldst werden. Fig. 3. Energieverteilung ftir Ey = 4 eV 


3. Zusammenfassung und Diskussion 


Die bisher erschienenen Arbeiten zur Theorie der Sekundarelektronen- 
Emission — sie sind im wesentlichen in der Einleitung zitiert worden — 
beschranken sich im allgemeinen auf den qualitativen Vergleich der unter 
gewissen Modellvorstellungen iiber die Wechselwirkung Elektron-Metall 
errechneten mit den experimentellen Kurven. Sie machen keine Aus- 
sage iiber den numerischen Wert der Ausbeute, deren groBenordnungs- 
maBige Ubereinstimmung mit dem Experiment als ein wichtiges Kri- 
terium fiir die Giite des Modells angesehen werden muB. Dies liegt 
hauptsdchlich in den mathematischen Schwierigkeiten begriindet, einen 
analytischen Ausdruck fiir die Ausbeute anzugeben. Verwendet man 
dagegen eine schnellaufende Rechenmaschine, so kann in numerischer 
Rechnung die Ausbeute mit der Monte-Carlo-Methode bestimmt werden. 
In der vorliegenden Arbeit wurde diese Rechnung durchgefiihrt. Dabei 
geniigt es zunachst, ein ganz einfaches Modell zugrunde zu legen, das 
bei verniinftigen Ergebnissen verbessert werden kann. Es wurde deshalb 
das Sommerfeldsche Metallmodell gewahlt, bei dem die W echselwirkung 
zwischen Metallelektronen und angeregten Elektronen iiber ein abge- 
schirmtes Coulomb-Potential erfolgt, das fiir Energien, die etwa 100 eV 
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nicht iiberschreiten, naherungswcise zu einem isotropen Streuquerschnitt 
im Schwerpunktssystem fiihrt. Alle anderen Wechseiwirkungen werden 
vernachlassigt, so daB nur ,,eigentliche’’ Sekundarelektronen auftreten. 
Um das Modell an die experimentellen Bedingungen und das Metall 
anzupassen, stehen drei Parameter zur Verfiigung: Primarenergie, Fermi- 
Energie und Austrittsarbeit. 

Die Rechnung ergibt, da dieses Modell — soweit experimentelle 
Vergleichsméglichkeiten vorliegen — fiir die Alkalien und Erdalkalien 
die Ausbeute in der richtigen GréBenordnung lefert. Die Ausbeute 
wird auch noch verniinftig fiir Al, dagegen zu klein fiir Cu, Ag und Au. 
Die Energieverteilung stimmt mit der Erfahrung tiberein, wenn man 
Abweichungen wegen der hierfiir ungeniigenden Rechengenauigkeit als 
statistische Schwankungen betrachtet. Aus diesen Ergebnissen mu8 man 
schlieBen, da fiir einige Metalle die Wechselwirkung mit den freien 
Metallelektronen den Hauptbeitrag zur Sekundarelektronen-Emission 
liefert (wenn man sich auf die eigentlichen Sekundarelektronen be- 
schrankt), wahrend bei anderen Metallen die Wechselwirkung mit dem 
Gitter nicht vernachlassigt werden darf. 


Herrn Dr. THomas und Herrn Privatdozent Dr. INtTHoFF danke ich ftir zahl- 
reiche und wertvolle Diskussionen. Ferner gilt mein Dank Herrn Professor BAUER, 
der mir freundlicherweise die elektronische Rechenmaschine seines Instituts zur 
Verfiigung stellte. Gedankt sei auch dem Bundesministerium fiir Atomkernenergie 
und Wasserwirtschaft fiir die finanzielle Unterstiitzung, die die Durchfiihrung 
dieser Arbeit erst erméglichte. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Technischen Universitat Berlin 


Optische Eigenschaften und Bandermodell des Selens 
Von 
H. GoBrecut und A. TAUSEND 
Mit 20 Figuren im Text 
(Eingegangen am 22. September 1960) 


An amorphem Selen und an Seleneinkristallen wurden die optischen Konstanten 
im Bereich zwischen 0,4 und 23 u gemessen. Je nach der Stellung des E-Vektors 
zur kristallographischen z-Achse wurden charakteristische Banden gefunden. 
Unter Einbeziehung von theoretischen Arbeiten 
wird auf Grund der Messungen ein Bander- 
modell des Selens fiir die beiden Modifikatio- 
nen aufgestellt. 


1, Einleitung 


Obgleich das Selen seit Jahrzehnten 
groBe Bedeutung als Halbleiter besitzt, 
ist es bis jetzt nicht gelungen, ein klares 
Bild iiber den Leitungsmechanismus zu 
gewinnen. Da8 es an Bemiihungen hierzu 
nicht gefehlt hat, zeigt die groBe Zahl 
an Ver6ffentlichungen, die GUDDEN! 
schon im Jahre 1924 auf iiber 500 schatzt. 
In der vorliegenden Arbeit wird ver- a=4,36 A 
sucht, auf Grund optischer Messungen Fig. 1. Die Gitterstruktur des hexagonalen 
einen Einblick in die Banderstruktur des ne 
hexagonalen Selens zu erhalten. 

Die Schwierigkeit der Erkenntnis des Leitungsmechanismus wird 
beim Selen vor allem durch den komplizierten Gitteraufbau verursacht. 
Das hexagonale Selen besteht aus kettenformigen Riesenmolekiilen 2:3) 4, 
die sich jeweils zu einem Hexagon zusammenschlieBen (s. Fig. 1). Die 
amorphe Modifikation zeigt ebenfalls in den kleinsten Bereichen eine 
Struktur: neben den kettenformigen Molekiilen treten hier auch Ring- 
molekiile auf5.§ Als stabil ist nur der Einkristall anzusehen, wahrend 
die amorphe Modifikation eine unterkiihlte Fliissigkeit darstellt, die je 


a) 


fe 


1 GuDDEN, B.: Ergebn. exakt. Naturw. 3, 116 (1924). 

2 BRADLEY, A. J.: Phil. Mag. 48, 477 (1924). 

3 SraTTERY, M.K.: Phys. Rev. 21, 378 (1923). 

4 SraTERY, M.K.: Phys. Rev. 25, 333 (1925). 

5 Ricuter, H., W. KuLcke u. H. SpecuT: Z. Naturforsch. 7a, 5411 (1952). 
6 RicuHTER, H., u. F. HERRE: Z. Naturforsch. 13a, 874 (1958). 
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nach ihrer thermischen Vorgeschichte einen verschiedenen Ordnungsgrad 
erreicht hat. 

Die meisten der iiber das hexagonale Selen vorliegenden Untersuchun- 
gen sind an polykristallinen Schichten vorgenommen worden. Dadurch 
entstand aber die Schwierigkeit, daB haufig nicht entschieden werden 
konnte, ob die erhaltenen MeBergebnisse durch das kompakte Selen oder 
durch die Korngrenzen entstanden sind. Aus diesem Grund wurde in 
dieser Arbeit mit Seleneinkristallen gearbeitet, wenn besonders der 
Einflu8 des Kristallgitters des hexagonalen Selens von Interesse war. 
Daneben wurde amorphes Selen verwendet, wenn die Eigenschaften 
des weniger gestérten Selenmolekiils im Vordergrund des Interesses 
standen. 


2. Herstellung der Proben 


Alle Proben wurden aus dem ,,Selen reinst in Platten‘‘ der Firma 
Riedel-de Haén hergestellt. Der Verdampfungsriickstand betrug weniger 
als 103%. Dieses Ausgangsmaterial wurde vor seiner Verwendung mehr- 
fach im Hochvakuum umdestilliert’. 


Amorphes Selen. Amorphe Selenschichten wurden im Hochvakuum 
auf gut gereinigte Glastrager aufgedampft. Die Verdampfung erfolgte 
dabei so schnell, daB die gesamte Schicht in wenigen Sekunden ent- 
stand; auf diese Weise wurde eine Kristallisation weitgehend verhindert. 
Die Schichtdicke wurde durch Wagung (Dichte des amorphen Selens 
= 4,26 g cm’)§ bestimmt. Die so erhaltenen Schichten hatten Dicken 
zwischen 0,1 und 200 u. Noch dickere Proben wurden dadurch hergestellt 
daB geschmolzenes Selen zwischen zwei planparallelen Platten zu flachen 
Scheiben gegossen wurde. Bei geniigend schneller Abkithlung erhalt man 
so massive Proben aus amorphem Selen mit optisch einwandfreien 
Oberflachen. 


Seleneinkristalle. Die Ziichtung von Seleneinkristallen erfolgte im 
Prinzip nach dem Verfahren von Brown® 2. Im Vakuum von besser 
als 10-8 Torr werden in einem Hartglasrohr einige Gramm Selen langsam 
verdampft. Das Selen schlagt sich an den kalteren Wanden des Rohres 
zum Teil in Form von Einkristallen nieder. Durch Einhaltung eines ge- 
eigneten Temperaturgradienten in dem mehrteiligen Ziichtungsofen 
wachsen in einem Zeitraum von einigen Wochen Kristalle mit Abmes- 
sungen bis zu etwa 10 X 3 X 0,1 mm. 


? Ecxart, F,: Ann. Phys. 14, 233 (1954). 

8 GMELINS Handbuch der anorganischen Chemie, Bd. 10, Selen. 1953. 
® BRown, F.C.: Phys. Rev. 4, 85 (1914). 

10 HENKELS, H.W.: Phys. Rev. 76, 1737 (1949). 

11 Kosyrew, P.T.: J. techn. Physik 28, 500 (1958). 

 NASLEDow, D.N., u. P.T. Kosyrew: J. techn. Physik 24, 2124 (1954). 
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In einem besonders konstruierten Ofen, bei dem der Temperatur- 
verlauf durch ein Fliissigkeitsbad (siedendes Naphthalin) und eine 
elektronische Regeleinrichtung iiber viele Wochen auBerst konstant 
gehalten werden kann, wurden Kristalle bis zu Dicken von etwa 3 mm 
erhalten. Die Kristalle zeigen eine mit dem bloBen Auge erkennbare 
Streifung, die die kristallographische z-Achse angibt. Aus Réntgen- 
strukturuntersuchungen wurde festgestellt, daB die x-Achse immer in 
Richtung der Flachennormalen zeigt. 


Die Kristalle sind parallel zur z-Richtung sehr leicht spaltbar. Die 
diinnen Kristallblattchen haben oft von Natur aus bereits sehr saubere 
Oberflachen. Die dickeren Exemplare wurden plangeschliffen und poliert. 


3. MeBmethoden 


Das experimentelle Ziel von optischen Messungen ist die Bestimmung 
des Brechungsindex n und des Absorptionskoeffizienten K als Funktion 
der Wellenlainge A. Zwischen diesen Gré8en und der Durchlassigkeit D 
von planparallelen Platten bzw. dem Reflexionsvermégen R bestehen 
folgende Beziehungen!-!4: Bei senkrechtem Einfall gilt fiir mono- 
chromatisches Licht 


ee ieee a (1) 


Fiir die Durchlassigkeit D einer Platte der Dicke d ergibt sich der 
Ausdruck 
(4—R)?+ 4R sin? Y (2) 


Dix eKa + R2e—-K4 — 2R cos 2(D + P) 


mit den Abkiirzungen 


a Amd: 2s; eres 2k 
Gaara Sate eee 


Zwischen der Absorptionskonstanten K und dem Extinktionskoeffi- 
zienten k gilt die Beziehung 


K=45. (3) 
Die Gl. (2) ist wegen ihrer Kompliziertheit fiir eine numerische Auswer- 
tung von MeBergebnissen ungeeignet. Man kann jedoch nach einer sehr 
viel einfacheren Gleichung rechnen, wenn man die Schichtdicke d so 
wahlt, daB Kd =1 wird. Wenn dariiber hinaus R klein gegen 1 ist, dann 
kann im Nenner der zweite und dritte Term gegen den ersten vernach- 


13 Fan, H.Y.: Rep. Progr. Phys. 19, 107 (1956). 
14 Moss, T.S.: Optical Properties of Semi-Conductors. London: Butterworths 


Scientific Publications 1959. 
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lassigt werden. Da beim Selen (wie die folgenden Messungen zeigen 
werden) auch die GréBe Y sehr klein ist, vereinfacht sich die Gl. (2) zu 


D=(1—R)te-*?, (4) 


Die angegebenen Gleichungen gelten nur fiir Proben mit ideal glatten 
und planparallelen Oberflachen. 

Bei sehr starker Absorption (z.B. Kd =12) sinkt die Durchlassigkeit 
unter den Wert 1075. Bei groBen Kd-Werten empfiehlt es sich deshalb, 
die beiden optischen Konstanten aus reinen Reflexionsmessungen mit 
polarisiertem Licht zu bestimmen. Bestrahlt man die Probe mit linear 
polarisiertem Licht, dessen Schwingungsebene unter 45° gegen die 
Einfallsebene geneigt ist, so entsteht durch die Reflexion aus diesem 
linear polarisierten Licht normalerweise ein zirkular polarisiertes. Aus 
der Form der Ellipse kénnen prinzipiell die beiden optischen Konstanten 
ermittelt werden. 

Praktisch wahlt man den Einfallswinkel y so, daB die Phasenver- 
schiebung der beiden reflektierten Anteile gerade 2/2 wird (Haupt- 
azimut %)'°; dadurch ist auch das reflektierte Licht wieder linear pola- 
risiert. Zu messen ist neben nun noch der Winkel #, durch den die 
Lage der Polarisationsebene festgelegt ist. Die optischen Konstanten n 
und & lassen sich wie folgt berechnen!*: 


R, = Intensitatsanteil des Lichtes parallel zur Einfallsebene, 
R, = Intensitatsanteil des Lichtes senkrecht zur Einfallsebene. 


Die spektrale Zerlegung im Wellenlangenbereich unter 4 wurde mit 
Hilfe eines Monochromators der Firma Leiss vorgenommen, wahrend 
die Messungen im ultraroten Bereich mit einem Ultrarotspektrograph 
der Firma Leitz ausgefiithrt wurden. Als Polarisator diente in diesem 
Wellenlangenbereich ein Satz diinner Folien aus ainorphem Selen, bei 
dem das Licht unter dem Brewsterschen Winkel einfiel. 


4. MeBergebnisse 


Amorphes Selen. An einer Vielzahl von aufgedampften und durch 
Pressen hergestellten amorphen Selenproben wurde die Durchlassigkeit 
in Abhangigkeit von der Wellenlange gemessen. Die Giiltigkeit der 


16 DruDE, P.: Wied. Ann. 32, 613 (1887). 


16 SCHAEFER, C.: Einfiihrung in die theoretische Physik, Bd. III, S. 439, 
Berlin: Walter de Gruyter & Co. 1950. 
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Gl. (4) 1aBt sich dadurch iiberpriifen, daB sich bei einem Auftragen von 
InD iiber der Schichtdicke d mit der Wellenlange als Parameter Geraden 
mit der Steigung — K ergeben miissen. Die Fig. 2 bestatigt fiir einige 
als Beispiele herausgegriffene Wellenlangen die Brauchbarkeit der Gl. (4) 
fiir die Berechnung der K-Werte. 

Prinzipiell kann aus der Fig. 2 durch eine Extrapolation auf die 
Schichtdicke d =0 auch das Reflexionsvermégen bestimmt werden. Da 
dieses Verfahren relativ ungenau 
ist, wurde der Brechungsindex % 
aus Reflexionsmessungen unter 60\N 
Einbeziehung der Werte fiir die 
Extinktionk gema8 Formel (1) 
ausgewertet. Die Durchlassig- 
keitim Ultrarotbereichzwischen 4 


4 und 23 ist sehr groB. An N 
gepreBten Proben mit Schicht- 80 
dicken von mehreren Milli- g 


metern Dicke wurden Durch- 
lassigkeiten gemessen, die haufig 
iiberwiegend durch die Refle- 
xion bedingt waren (Fig. 3). 
Die Absorptionskonstanten lie- 
gen unterhalb von 1 cm™. Ab- 
gesehen von einer Reihe von 0 20 20 ap 
Banden ist die Durchlassigkeit Schichtdicke 

praktisch Konstant. Im Ultra- (an atke d bel konstnter Wellin 
roten werden bei folgenden fiir amorphes Selen 
Wellenlangen (in uw) Banden 

beobachtet: 3,6; 9,1; 13,7; 16; 20,3. Die starkste Bande ist die bei 20,3 w; 
der Absorptionskoeffizient erreicht hier einen Wert von 6cm?. Die 
zweitstarkste Bande ist diejenige bei 13,7 u. Die Absorptionskoeffizienten 
bei den iibrigen Banden sind kleiner als 4 cma, 

Das Reflexionsvermégen konnte aus apparativen Griinden im Wellen- 
langenbereich zwischen 1 und 23 y nur in relativen Einheiten aufgenom- 
men werden (Fig. 4). Es ist praktisch konstant; die starkste Bande bei 
20,3 uw macht sich auch in der Reflexion bemerkbar. 

Die weitgehende Konstanz der Durchlassigkeit und des Reflexions- 
vermégens bedingen im Ultraroten einen konstanten Brechungsindex. 
Sein genauer Wert wurde aus Durchlassigkeitsmessungen an diinnen 
auf polierte KBr-Platten aufgedampften Schichten gemessen. Bei 
diinnen Proben (Kd<1;d~A) fiihrt der dritte Term im Nenner der 
Gl. (2) zu einer Welligkeit im Verlauf der Durchlassigkeit mit der Wellen- 
lange. Die Fig. 5 gibt zwei MeBbeispiele fiir zwei verschiedene Schicht- 
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dicken wieder. Durch die Analyse solcher Kurven kann die GréBe ® 
der Gl. (2) und damit auch der Brechungsindex n bestimmt werden. 


Jiro wad: 
Wellenlange 


SES 


g 


Durehlassigkeit 


§ § 


10 


Fig. 3. Der Verlauf der Durchlassigkeit D in Abhangigkeit von der Wellenlange 4 im Spektralgebict 
von 1 bis 23 y fiir amorphes Selen 


100 
willk. Einh. 
80 


6 8 
Welleniange 


Fig. 4, Der Verlauf des Reflexionsvermégens R in Abhangigkeit von der Wellenlange 4 im Spektralgebiet 
zwischen 1 und 23 y, fiir amorphes Selen 


Voraussetzung fiir die Brauchbarkeit dieses Verfahrens ist ein iiber 
groBere Wellenlangenbereiche konstanter Brechungsindex; die Giltigkeit 
dieser Voraussetzung war aber durch die Relativmessungen von R und D 


6 


Game Nae © ag) 
Wellenlinge 


Fig. 5. Interferenzerscheinungen an amorphen Selenschichten 


gezeigt worden. Der Brechungsindex berechnet sich fiir das amorphe 
Selen fiir Wellenlangen gréBer als 2,5 u zu 


ip n= 2,464-0,02. 
: a: 7 é ; 
j [ In den Fig. 6 und 7 sind die Werte 
fiir K und n jeweils als Funktion der 
: Wellenlange im gesamten MeBbereich 
t t von 0,4 bis 23 u zusammengestellt. 
id | Seleneinkristalle. Bei den Selenein- 
: : -_kristallen ist wegen ihrer Kristallstruk- 
reich ; : : : 
der Grund- tur eine optische Anisotropie zu er- 
absorption warten. Aus diesem Grunde war es 
— | 
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Fig. 7. Der Brechungsindex » im Wellenlangenbereich 


Fig. 6. Der Absorptionskoeffizient K im s 
zwischen 0,4 und 23 y fiir amorphes Selen 


Wellenlangenbereich zwischen 0,4 und 23 u, 
fiir amorphes Selen 
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zweckmabig, bei den optischen Messungen mit polarisiertem Licht zu 
arbeiten. 


Das Ergebnis von zwei Durchlassigkeitsmessungen im sichtbaren 
Gebiet zeigt die Fig. 8. Man erkennt, daB die Durchlassigkeit fiir Licht 
mit einer Polarisationsrichtung senkrecht zur z-Achse gréBer ist als in 
der parallelen Richtung. Auffallend ist ferner, dab sich die Durchlassig- 
keitskurven in grober Naherung jeweils durch zwei Geraden annahermn 
lassen, die sich etwa bei 730 mu. 
schneiden. Mit den zur Ver- 
fiigung stehenden Schichtdik- 
ken lassen sich Durchlassig- 
keitsmessungen bis zu Wellen- 
langen durchfiihren, bei denen 
die Absorptionskoeffizienten 
kleiner als 2000 cm? sind. 
Dieser Betrag wird bei Wellen- 
langen unterhalb 660 mu tiber- 
schritten. Hier ist es deshalb 
notwendig, die optischen Kon- 
stanten durch reine Reflexions- 
messungen in der _beschrie- 
benen Weise zu bestimmen. 


2 
% 


Ss 


Durehliissigkeit 


(Se ee) 
8 


700 730 800 mu 850 
Wellenlange 


Im Ultraroten nimmt die 
Durchliassigkeit bis zu einer 
Wellenlange von etwa 6 yu zu, 
um dann im anschheBenden 

750 80 ma 80 Bereich bis 23} u konstant zu 
Helene bleiben. Der Quotient der je- 
Fig. 8. Die Lichtdurchlassigkeit D von zwei Einkristallen gs * 
verschiedener Dicke bei senkrechter und paralleler Stellung weiligen optischen Konstanten 

des E-Vektors zur s-Achse senkrecht und parallel zur 
kristallographischen z-Achse 
ist hier am gréBten. Die Fig. 9 gibt das MeBergebnis einer Durchlassig- 
keits- und einer Reflexionsmessung an einem Einkristall der Dicke 
0,86 mm bei einer Wellenlange von 10 in Abhangigkeit vom Winkel 
zwischen der Polarisationsrichtung des Lichtes und der z-Achse wieder. 
Die Durchlassigkeit andert sich dabei etwa um den dreifachen Betrag. 
In Fig. 10 sind die optischen Konstanten » und K ebenfalls bei der 
Wellenlange 10 win Abhangigkeit des Winkels berechnet. Dei Absorp- 
tionskonstanten verhalten sich etwa maximal wie 2 zu 1. 


Durchléssigkert 


680 706 


Beim amorphen Selen sind die Durchlassigkeitskurven von breiten 
Banden geringer Absorption durchzogen. Solche Banden sind beim 
hexagonalen Selen nicht zu finden. Man beobachtet dagegen aber zwei 


Optische Eigenschaften und Bandermodell des Selens 213 


relativ schmale Doppelbanden bei 2,9/3,4 und bei 21,0/21,6 w (Fig. 11 
und 12). Da sich diese Banden deutlich aus der viel starkeren Grund- 
absorption herausheben, miissen ihre Absorptionskonstanten sehr viel 
groBer sein als bei den breiten Banden der amorphen Modifikation. 


Fig. 9. Das Reflexionsvermégen R und die Durchlassigkeit D eines Einkristalls der Dicke d=0,86 mm in 
Abhangigkeit des Winkels zwischen E-Vektor und z-Achse bei der Wellenlange 10 


Fig. 10. Der Absorptionskoeffizient K und der Brechungsindex » von Einkristallen in Abhangigkeit des 
Winkels zwischen E-Vektor und z-Achse bei der Wellenlange 10 u 


Die beiden Bandengruppen treten sowohl in der Durchlassigkeit als 
auch in der Reflexion auf. Interessant erscheint das Ergebnis von 
Untersuchungen dieser Bandengruppen mit polarisiertem Licht: Bei 
Verwendung mit zur z-Achse senkrecht polarisiertem Licht bleiben beide 
Bandengruppen vollstandig erhalten; in der Parallelrichtung verschwin- 
det dagegen jeweils die langerwellige Bande. 
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Aus diesen beiden Bandengruppen konnten im gesamten untersuch- 
ten Spektralbereich keine weiteren Banden nachgewiesen werden. 


Die Fig. 13 und 14 geben den Verlauf von K und » fiir die beiden 
Polarisationsrichtungen parallel und senkrecht in Abhiangigkeit von der 
Wellenlange im Bereich zwischen 0,4 und 23 y. wieder. 


Wellenlainge 


Einh— eta, 


Sek 


len - 
Einkristal! 


+ 
i Latte 
0. 
J 4 5 M 6 6 Ba Cie ee ih a3 
Wellenténge Wellenlange 
Fig. 11. Lichtabsorption und -reflexion im Gebiet Fig. 12. Lichtabsorption und -reflexion im Gebiet 
um 3 mit gewOhnlichem und polarisiertem Licht um 21 mit gewohnlichem und polarisiertem Licht 


Auffallend ist der Verlauf der optischen Konstanten an der Band- 
kante fiir die senkrechte Stellung der Polarisationsebene zur z-Achse. 
Hier lagert sich der eigentlichen Grundgitterabsorption bei 600 my eine 
auBerordentlich starke und breite Bande vor. Bei der Parallelstellung 
wird sie nicht beobachtet. Diese Bande ist der AnlaB dafiir, daB im 
Wellenlangengebiet um 600 my die optischen Konstanten fiir die senk- 
rechte Stellung der Polarisationsebene zur z-Achse gré8er sind als fiir 
die parallele Stellung, im Gegensatz zu den entsprechenden Werten im 
iibrigen Spektrum. 
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5. Diskussion 


Wahrend in den Alteren Arbeiten!”-®? iiber die optischen Eigen- 
schaften des Selens im sichtbaren Spektralgebiet jeweils nur eine Modi- 
fikation untersucht wurde, werden in den Veréffentlichungen des letzten 
Jahrzehnts?%~*° meist beide Modifikationen vergleichend nebeneinander 
gestellt. Weil es schwierig ist, gréBere Seleneinkristalle herzustellen, 
beschrankte man sich haufig auf mikrokristalline Schichten. Je nach 


Reflexionsmessung iii 
polarisiertem Licht 


> 
8 
= 
S 
& 
= 


Grechungsindex 


LL 28 L] 
G7 7 Zu 04 G7 1 Ca ae Tama, ZOO 
Wellenlange Wellenlange 
Fig. 13. Der Absorptionskoeffizient K fiir Selenein- Fig. 14. Der Brechungsindex fiir Seleneinkristalle 
kristalle bei senkrechter und paralleler Stellung bei senkrechter und paralleler Stellung des E-Vektors 
des E-Vektors zur z-Achse im Wellenlangenbereich zur z-Achse im Wellenlangenbereich zwischen 
zwischen 0,4 und 23 u 0,4 und 23 u 


der Herstellungsart der Schichten ergaben sich erhebliche Unterschiede 
in der GréBe der optischen Konstanten. 
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In dieser Arbeit wird gezeigt, daB die starke Zunahme des Absorp- 
tionskoeffizienten fiir die beiden Selenmodifikationen etwa im gleichen 
Wellenlangengebiet erfolgt. Der einzige wesentliche Unterschied im 
sichtbaren Gebiet ist das Auftreten der starken Absorptionsbande bei 
600 my. beim hexagonalen Selen. Da das amorphe Selen neben den 
Ringmolekiilen auch die Kettenstruktur aufweist, kann aus dem Vor- 
handensein dieser Bande nur der SchluB gezogen werden, daB sie durch 
die engere Packung der Selenketten bei der hexagonalen Modifikation 
verursacht wird. 

Auch der Verlauf der optischen Konstanten im ultraroten Bereich 
zeigt in seinen Grundziigen eine weitgehende Ubereinstimmung, wenn 

man von den Absorptions- 

36m ‘Selan-Einkristall banden absieht. Eine Zu- 
. nahine der Absorption mit 
steigender Wellenlange, wie 
sie bei vielen Halbleitern 
auf Grund der Absorption 
der freien Ladungstrager 
bekannt ist, wurde bei bei- 
den Selenmodifikationen 
nicht gefunden. Wahrend 
die Absorptionskonstanten 

Fig. 15, Schematische Darstellung der Polaistionsverkalt der beiden Modifikationen 
Wellenlangenbereich zwischen 0,4 und 23 u sich im sichtbaren Gebiet 

nur wenig unterscheiden, 

sindim Ultraroten die Absorptionskonstanten des hexagonalen Selens um 
mindestens zwei Zehnerpotenzen gr6Ber als die deramorphen Modifikation. 

Beim amorphen Selen findet man im Ultraroten eine gréBere Anzahl 
von breiten Absorptionsbanden mit verhdltnismaBig kleinen Absorp- 
tionskonstanten. Wegen der gréBeren Grundabsorption des hexagonalen 
Selens kann nicht entschieden werden, ob diese Banden auch der hexa- 
gonalen Modifikation zuzuordnen sind. Beim hexagonalen Selen treten 
dagegen zwei charakteristische Bandenpaare auf. Besonders auffallig 
sind hier die Polarisationsverhaltnisse: Bei der Stellung des E-Vektors 
senkrecht zur z-Achse bleiben beide Bandenpaare vollstandig erhalten, 
wahrend bei der Parallelstellung jeweils die langerwelligere verschwindet 
(Fig. 45). 

In den letzten Jahren sind von von HIPPEL; CALLEN, REITzZ und 
GASPAR wesentliche theoretische Beitrage zum Bandermodell des Selens 
erschienen, 

Nach von HtppEt*! hat man sich die chemische Bindung so vorzu- 
stellen, daB jedes Selenatom zunachst von zwei s-Elektronen und zwei 

31 Hippet, A. von, J.: J. Chem. Phys. 16, 372 (1948). 


Absorption ——= 


Wellenlange-——— 
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p-Elektronen umgeben ist, wahrend jedes Atom mit seinen nachsten 
Nachbarn je zwei p-Elektronen gemeinsam hat. Damit ware das Valenz- 
band vollkommen gefiillt. Das trifft bei der amorphen Modifikation weit- 
gehend zu. Beim hexagonalen Gitter tritt aber eine starkere Wechsel- 
wirkung zwischen den Ketten auf. Von HIppEL postuliert nun, daB im 
hexagonalen Gitter neben der Van der Waalsschen Bindung, durch die 
die einzelnen Ketten zum Kristall zusammengehalten werden, eine 
weitere Bindungsart vorliegt, 
da die Abstaénde zweier be- 
nachbarter Selenatome in ver- 
schiedenen Ketten kleiner sind 
als es dem von PAULING be- 
rechneten Van der Waalsschen 
Atomradius des Selens ent- 
spricht. VON HIPPEL versucht 
an Hand kristallographischer 
Uberlegungen zu zeigen, daB 
dem hexagonalen Selengitter 
infolge der Gitterdeformation 
ein kubischer Strukturanteil 
mit einem metallischen Cha- 
rakter zugeordnet werden 
kann. 

CALLEN®2 versuchte 1954 
eine Lésung des Problems 
durch eine Ableitung der Ener- 
giebandstruktur aus denSym- 7 Gitterkonstanten ——~— 
metrieverhdltnissen des Kri- Fig. 16. Das Bandermodell nach CALLEN ®* 
stalls. Zur Vereinfachung der 
Rechnung nahm er an Stelle der wendelformigen Kette eine ebene Kette 
an. Er erhalt das in Fig. 16 skizzierte Energiebandermodell. Mit diesem 
Modell ist es prinzipiell méglich, den komplizierten Vorzeichenwechsel 
des Hall-Effekts mit der Temperatur beim Tellur zu erklaren. 

Geeigneter fiir eine quantitative Aufstellung eines Energieschemas 
diirften-die beiden theoretischen Arbeiten von Re1Tz** und von GASPAR*™ 
sein. 

Reitz geht mit einem dem Selen entsprechenden Modellpotential in 
die Schrédinger-Gleichung ein und versucht eine naherungsweise Lésung, 
wobei nur der EinfluB der nachsten Nachbarn Beriicksichtigung findet. 
Reitz berechnet fiir die Senkrechtstellung und fiir die Parallelstellung 


Gleichgewichtszustand 


32 CatLeN, H.B.: J. Chem. Phys. 22, 518 (1954). 
33 REITZ, J.R.: Phys. Rev. 105, 1233 (1957). 
34 Gaspar, R.: Acta phys. Acad. Sci. Hung. 27, 289 (1957). 
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des Lichtvektors die Ubergangswahrscheinlichkeiten p> und p—d; 
er findet, daB jeweils der Ubergang bei der Senkrechtstellung der energie- 
armere ist (Fig. 17). In dieser Arbeit werden aber nicht samtliche Uber- 
gangsmoglichkeiten berechnet; ferner ist keine Aussage tiber die tat- 
sachliche GroBe der Ubergangswahrscheinlichkeit zu treffen. 

GaAspaR®! untersucht, welche linearen Kombinationen der Atom- 
eigenfunktionen auf Grund der Symmetrieverhaltnisse erlaubt sind. Er 


— 


Te/lur 


Bandabstond 


| 
0 Wellenvektor k,——=— = Sd Gitterkonstonten ——=— 


Fig. 17, Das Bandermodell nach Rerrz** Fig. 18. Das Bandermodell nach Gaspar** 


kommt dabei unter Verwendung von Mefergebnissen an Tellur zu dem 
in Fig. 18 gezeichneten Energieverlauf. Wie bei REITz spaltet auch hier 
das p-Unterband in drei Zweige auf (bei CALLEN war keine Aufspaltung 
des p-Unterbandes in Betracht gezogen worden). Fiir den Fall des 
Selens haben wir das Modell von Gaspar etwas abgeandert. Beim Selen 
ist der Gleichgewichtszustand gegeniiber dem Tellur weiter in Richtung 
des ungestérten Molekiils verschoben. Demnach sollte das leere Band B4#; 
im Gleichgewichtszustand noch zwischen den gefiillten #-Unterbandern 
und den leeren d-Unterbandern hegen (Fig. 19). 

An Hand der Arbeiten von Reitz und GASPAR erscheint es méglich, 
das vorliegende MeBmaterial auf die in Fig. 20 skizzierte Weise in ein 
Energieschema einzuordnen. Demnach wiirden die beiden Doppelbanden 
des hexagonalen Selens Ubergange zwischen den beiden besetzten p-Zwei- 
gen und dem oberen, unbesetzten #-Zweig darstellen, wahrend die starke 
Absorption an der Kante als Ubergang von # +d gedeutet werden kénnte. 
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Der wesentliche Unterschied zwischen dem Energieschema des 
amorphen und des hexagonalen Selens bestiinde nach diesen Uberlegun- 
gen in dem Vorhandensein eines leeren p-Zweiges in einem sehr kleinen 
Energieabstand iiber den gefiillten p-Unterbandern bei der hexagonalen 
Modifikation. Optische Ubergange sind auf Grund der Auswahlregeln 
bei einer Anderung der Nebenquantenzahl (f—>d) sehr viel wahrschein- 
licher als bei den ,,eigentlich‘‘ verbotenen Ubergangen (p>). 

Dieses leere p-Unterband 
hat einen entscheidenden Ein- 
fluB auf das Leitfahigkeits- 
verhalten des hexagonalen 
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Fig. 19. Das Bandermodell nach GAspar, abgeandert fiir Fig. 20. Zusammenstellung der aus der Lage 
Selen und der Polarisation der Absorptionsbanden 


berechneten Energiebetrage 


Selens. Wie SPEAR® gezeigt hat, ist die Beweglichkeit und deren 
Temperaturabhingigkeit fiir die Defektelektronen in beiden Modifika- 
tionen gleich. Ferner ist die Beweglichkeit der Elektronen sehr viel 
kleiner als die der Defektelektronen. Dies wurde zwar von SPEAR beim 
amorphen Selen gemessen,” doch es besteht Grund zu der Annahme, 
daB dies auch fiir die hexagonale Modifikation gilt. 

Wegen der Gleichheit der Beweglichkeiten der Majoritatstrager 
in beiden Modifikationen verhalten sich deren Konzentrationen wie 
die Leitfahigkeiten, d.h. wie 40-2:10 24 =109. Nimmt man fir die 
Besetzungswahrscheinlichkeit eine Boltzmann-Verteilung an (beim 
hexagonalen Selen liegt der oberste p-Zweig 0,06 eV tiber den gefiillten 
p-Unterbandern ; beim amorphen Selen ist der Abstand zwischen den 


35 Spear, W.E.: Proc. Phys. Soc. Lond. B 70, 669 (1957). 
Z. Physik. Bd. 161 15 
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gefiillten Unterbandern und dem nachsten unbesetzten Band 1,8 eV), 
so verhalt sich die Defektelektronenkonzentration im hexagonalen Selen 
Prex ZU der im amorphen Selen #,,, wie 


Pex —_ exp (1,8/0,06) ~ 10°. 


Damit kann also durch das Zwischenband bei der hexagonalen Modifi- 
kation das Verhaltnis der Leitfaéhigkeiten der beiden Modifikationen 
zwanglos erklart werden. 

Beim hexagonalen Selen befinden sich etwa 10% der Atome im an- 
geregten Zustand. Diese Arbeit hat gezeigt, daB die freien Ladungstrager 
nicht das eptische Verhalten im Ultraroten bestimmen. Deshalb ist die 
SchluBfolgerung berechtigt, daB die meisten der durch den EinfluB des 
Zwischenbandes vorhandenen Ladungstragerpaare nicht frei beweglich 
sind, sondern ohne Ortswechsel wieder in den Grundzustand zuriick- 
kehren. Nur ein auBerordentlich geringer Anteil (~10°8) besitzt die 
Aktivierungsenergie, um zum nachsten Gitterbaustein zu gelangen. 

Nach dieser Modellvorstellung ware das Selen als ein ,,eigenleitender 
p-Halbleiter“ aufzufassen, dessen halbleitende Eigenschaften durch die 
Nahordnung der Atome im Molekiilverband bestimmt werden. In diesem 
Bild lassen sich die in der Literatur bekannten Angaben iiber das Selen 
zwangloser als nach dem bisher oft zitierten Modell der Potential- 
barrieren an den Kettenenden** verstehen. 


Die Arbeit wurde durch ERP-Forschungsmittel finanziell unterstiitzt, wofiir 
wir herzlich danken. 


8€ NIJLAND, L.M.: Philips Res. Rep. 9, 259 (1954). 
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Messung der (£-y-zirkularen Polarisationskorrelation 
von Antimon 124* 
Von 
G. Hartwic** 
Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 30. September 1960) 


Beim einfach verbotenen 3~— 2*-Betaiibergang von Antimon 124 wurde die Winkel- 
und Energieabhangigkeit der (-y-zirkularen Polarisationskorrelation gemessen. 
Der Nachweis der Zirkularpolarisation geschah mit Hilfe von Compton-Streuung 
an polarisierten Elektronen in magnetisiertem Eisen. Aus diesen Messungen kann 
man unter Zuhilfenahme von Ergebnissen der Richtungskorrelation die Matrix- 
elemente dieses Uberganges eindeutig bestimmen. Die Auswertung ergab, dal 
hauptsdchlich die B;; Matrixelemente beitragen. Dies kann durch den ,,Selection- 
rule-effect‘‘ verstandlich gemacht werden. 


1. Einleitung 


Bei den meisten einfach-verbotenen f-Ubergangen mit AJ< 2 wurde 
ein erlaubtes Spektrum und eine isotrope B-y-Winkelkorrelation beob- 
achtet. Dies kann durch den starken Einflu8 des Coulomb-Feldes erklart 
werden (€-Approximation!’). Bei einigen Zerfallen, wozu auch (Sb 
gehort, wurde dagegen eine Abweichung von der erlaubten Form des 
B-Spektrums und eine starke B-y-Anisotropie festgestellt*. In dieser 
Arbeit wurden auBerdem gegeniiber bisher untersuchten Ubergangen 
eine ungewohnlich starke Winkelabhangigkeit der B-y-zirkularen Polari- 
sationskorrelation gefunden. Die verbotene Form des Spektrums konnte 
bei RaE durch den sog. ,,Cancellationeffect‘‘ erklart werden, bei dem 
sich Matrixelemente zufallig wegheben. 

Das Ziel dieser Untersuchungen bestand darin, festzustellen, ob auch 
bei Sb! ein zufalliges Wegheben von Matrixelementen vorliegt, oder 
ob der neuerdings von Morita® und Kotani? diskutierte ,,Selection- 
rule-effect“ eine Rolle spielt. Um dies zu entscheiden, missen die Matrix- 
elemente bestimmt werden, die zum Zerfall beitragen konnen. 


*D77. — Vorliufige Ergebnisse wurden in Phys. Rev. Letter 6,293 (1960) 
mitgeteilt. 
xx Jetzt Technische Hochschule Karlsruhe. . 
1 Kotant, T., u. M.H. Ross: Progr. Theoret. Phys. 20, 643 (1958). 
2 KoTant, T.: Phys. Rev. 114, 795 (1959). 
3 KoranI, T., and M.H. Ross: Phys. Rev. 113, 622 (1959). 
4 FRAUENFELDER, H.: Ann. Rev. Nucl. Science 2, 129 (1953). 
5 Morita, M., and R.S. Morita: Phys. Rev. 109, 2048 (1958). 
{ a* 
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Abgesehen von zu vernachlassigenden Einfliissen von 3fach-verbote- 
nen Ubergangen kommen fiir den untersuchten Ubergang mit AJ = 1, ja, 
folgende Matrixelemente in Frage®: B;,;, fr, fo xv und fiz. 

Die B,,;-Matrixelemente sind vom Rang A4=2 und rihren von dem 
Anteil des Leptonenfeldes her, der den Drehimpuls 2 mitnimmt. Liegt 
der ,,Selection-rule-effect“‘ vor, dann wird dieses Matrixelement gegen- 
iiber den anderen, die samtlich vom Rang A =1 sind, bevorzugt. 

Um die 4 Matrixelemente eindeutig bestimmen zu kénnen, sind 4 un- 
abhangige Messungen nétig. Dafiir kommen in Frage: die reduzierte 
Lebensdauer (ff-Wert), der Formfaktor und die Koeffizienten der B-y- 
Richtungs- und Zirkularpolarisationskorrelation. Infolge des kompli- 
zierten Zerfallschemas’ ist eine genaue Messung des Formfaktors 
schwierig. Wie in Abschnitt 4 gezeigt wird, lassen sich die Matrix- 
elemente jedoch eindeutig bestimmen aus dem ft-Wert, der f-y-Anisotro- 
pie und der y-zirkularen Polarisation, gemessen fiir 2 verschiedene Winkel. 

Als Resultat ergab sich ein starkes Uberwiegen des B;; Matrix- 
elementes, wodurch das Vorhandensein des_ ,,Selection-rule-effects‘‘ 
nachgewiesen ist. AuBerdem konnten GréBenordnung und relative 
Phase des relativistischen Matrixelementes {ia bestimmt werden. 


2. Versuchsanordnung 


Der Nachweis der y-zirkularen Polarisation geschah mit Hilfe von 
Compton-Streuung an einem magnetisierten Eisenzylinder unter einem 
mittleren Winkel von 62°. Die Anordnung ist in Fig. 1 gezeigt (s. auch 8). 
Der Bleikonus dient zur Abschirmung der direkten y-Strahlung und ist 
so angebracht, daB die schlecht magnetisierbaren Randzonen des Ma- 
gneten ausgeblendet werden. Die zylindrische Anordnung hat jedoch 
den Nachteil, daB ein groBer Winkelbereich zwischen den Richtungen 
der Elektronen und y-Quanten auftritt, wenn der f-Zahler aus der 
Magnetachse herausgedreht wird. Durch Drehung des f-Zahlers kann 
der Winkelbereich zwar variiert werden, jedoch iiberdecken sich die 
Bereiche sehr stark (s. Fig. 14). Zur Festlegung von 2 getrennten Winkel- 
bereichen wurde daher, wie in Fig. 2 gezeigt, } bzw. + des Magneten 
sektoriell mit Blei ausgeblendet und eine feste Stellung des f-Zahlers 
zur Magnetachse gewahlt. Trotzdem treten bei beiden Blendenanord- 
nungen mehr oder weniger ausgedehnte Winkelbereiche auf. Unter Be- 
riicksichtigung der Streuanordnung und der Ausdehnung von Praparat 
und f-Zahlkristall gehrt zu jedem Winkel @ zwischen B- und y-Rich- 
tung ein bestimmter Beitrag zur Zahlrate. Die im Anhang berech- 


8 Konopinsky, E. J., and G.E. UHLENBECK: Phys. Rev. 60, 308 (1941). 

* Lancer, L.M., N.H. Lazar and R. J.D. Morrat: Phys. Rev. 91, 338 (1953). 

* AppeL, H., u. H. ScHopper: Z. Physik 149, 103 (1957) und AppEt, H.: 
Z. Physik 155, 580 (1959). 
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nete Gewichtsverteilung der Zahlrate in Abhangigkeit vom Winkel 0 
ist durch Fig. 8 fiir beide Blendenstellungen gegeben. AuBer dieser durch 
die apparative Winkelauflésung bedingte Gewichtsverteilung ist bei 
Sb!4 auch die anisotrope Richtungsverteilung zu beriicksichtigen. 

Die richtige Zuordnung von y-Quanten und Elektronen zum selben 
Zerfall geschah mittels eines ,,Slow-fast‘‘-Koinzidenzkreises mit einem 
zeitlichen Aufldsungsvermégen von 2t =3 - 10-8 sec. 

Zum Nachweis der Elektronen diente ein 1.cm dicker Anthrazen- 
kristall mit einem Durchmesser von 1,1cm. Der optische Kontakt 


Oo HO 24 10's F07?.05 OF G4 o.°o° 
ee Eisenzylinder 
q oma | 


B-Labler g 


Fig. 1. Versuchsanordnung des Streumagneten. Der gestrichelte Bleikérper deutet eine Stellung der 
Bleiausblendung an 
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wurde durch einen Lichtleiter hergestellt, der vorne rechtwinkelig ge- 
bogen war, so daB der dazugehdérige Multiplier senkrecht zur Magnet- 
achse stand. Dies hat den Vorteil, daB der f-Zahler bequem drehbar ist 
und fiir spatere Zwecke zwischen Praparat und Magnet gebracht werden 
kann. Weiterhin ist bei gleicher Lange des Lichtleiters der EinfluB des 
Streumagnetfeldes auf den Multiplier bei einer Anordnung senkrecht 
zur Magnetachse geringer, als bei einer Anordnung des Multipliers in 
der Achse. Beim Umpolen des Streumagneten anderte sich die Impuls- 
rate beim f-Zahler um etwa 0,2%. Durch zusatzliche Eisenrohre um 
den Multiplier konnte der EinfluB auf 0,1 -£0,05% reduziert werden 
(s. Korrekturen in Abschnitt 3). Das Energieauflésungsvermogen des 
B-Zahlers betrug 18% fiir die €s!87-Konversionslinie. Diese Linie und 
die Kurie-Plots von P®2 und RaE dienten zur Energieeichung. Mit 
einem Impulshéhenanalysator wurde jeweils der zu untersuchende 
B-Energiebereich eingestellt. 

Die dem energiereichsten p-Ubergang folgenden y-Quanten von 
603 keV wurden nach der Streuung in einem NaJ(T1)-Kristall von 4 cm 
Durchmesser und Héhe nachgewiesen. Die Kurve in Fig. 3 zeigt das 
zur Eichung benutzte Spektrum der gestreuten 660 keV y-Quanten von 
Cs37, Zur Unterdriickung von Rauschimpulsen und Impulsen, die die 
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Limitstufe der Koinzidenz nicht gut aussteuern, wurde der untere Teil 
des y-Spektrums im langsamen Teil des ,,Slow-fast‘‘-Kreises abgeschnit- 
ten. 

Registriert wurden die Koinzidenzen und die f- und y-Einzelzahl- 
raten in einer automatischen Dreikanalzahlanlage. Zum Ausgleich von 
thermischen Schwankungen der Elektronik wurden 
die Zahlraten alle 10 min abgedruckt und gleich- 
zeitig der Magnet umgepolt. 

Als Praparat wurde Antimon in Form von SbCl, 
verwendet, welches auf einer atzfesten Folie von 
1 mg/cm verdampft wurde. Die Starke des Prapa- 
rates war weniger durch zufallige Koinzidenzen 
begrenzt, sondern wegen zu geringer spezifischer 
OTE ae Aktivitat durch die Praparatdicke. Die Massen- 


belegung betrug 10 bis 15 mg/cm?. Fiir den Energie- 
verlust ist dies bei den hohen f-Energien, wie sie in 
diesem Experiment benutzt wurden, belanglos. 
Die mittlere Winkelabweichung durch Elektronen- 
streuung im Praparat betragt bei 2 MeV etwa 5°* 


und ist gegeniiber dem gesamten Winkelbereich 
A@ vernachlassigbar. 


oy 3. MeBergebnisse 
Da nur der 6-Ubergang mit einer Grenzenergie 
von 2,3 MeV interessierte und bei 1,6 MeV bereits 
30° ein anderer Ubergang elnsetzt, konnte aus Inten- 
sitatsgriinden nur in 2 Energiebereichen gemessen 
8-Lahler 


werden, namlich von W =3,3 bis 3,8 und W =3,8 
Fig. 2. Oben: Ansicht der bis 5,5 (gemessen in uic2). Ebenfalls aus Inten- 
Absorberstellungen in Rich- +35 -T4 , ; J ; j 
PRR Uh, Se tae ORR sitatsgriinden wurden die Untersuchungen jeweils 
Unies Anordnung der Nur in 2 verschiedenen Winkelbereichen vorgenom- 

agnetachse, des Prapara- : : 

tes und der B-Zihlerachse Men (s. Fig. 8). Zur Bestimmung der Ubergangs- 

matrixelemente wurde der zirkulare  Polari- 
Sationsgrad P. der f-y-Korrelation gemessen, fiir den folgende Be- 


ziehung gilt!°: 


Blendenstellung 


P,=— -@ + cos (0). (1) 


Dabei ist v, bzw. c die Geschwindigkeit der Elektronen bzw. des Lichtes 
und o ist der Asymmetriekoeffizient, aus dem man, wie in Abschnitt 4 


* Diese Abschaitzung wurde gemacht nach einer Beziehung von BotHE® unter 
Berticksichtigung, daB nicht alle Elektronen die ganze Praparatdicke durchlaufen, 

® WALTER, M., O. HUBER u. W. ZUNTI: Physica, Haag 23, 697 (1950). 

10 Leg, T.D., and C.N. Yane: Phys. Rev. 104, 254 (1956) 
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beschrieben wird, zusammen mit anderen Mefergebnissen die Matrix- 
elemente des f-Uberganges berechnen kann. 


Den zirkularen Polarisationsgrad P. kann man experimentell be- 
stimmen aus der Anderung der Koinzidenzzahlrate beim Umpolen des 
Streumagneten. Man bildet zweckmaBig die GréBe: 

N,—N. 


——o, s4ePee sears 
lg ion og ag (2) 


wobei N, der Untergrund ist und N, (N_) die Koinzidenzrate bedeutet, 
wenn der Magnetisierungsvektor im Magneten zum (weg vom) Praparat 
weist. Wenn nur ein Winkel 0 
zwischen f- und y-Richtung auf- 
tritt kann man P aus E folgen- 
dermafen berechnen”: 


_ p 99% 
Be huts ie (3a) 


Dabei sind 60, und do, polari- 
sationsabhangige und unabhan- 
gige differentielle Streuquer- 
schnitte!? 18, / ist der relative 
Anteil der ausgerichteten Eisen- 


Lmpu/se / sec 


elektronen, den man aus der Imaulshohe 
magnetischen Induktion bestim- Fig. 3. Streuspektrum der 660 keV y-Linie von Cs!’ 
men kann. Im Sattigungsbereich 

des verwendeten Magneten war / = 0,083 +0,003 unter Beriicksichtigung 
des vom Elektronen-Bahndrehimpuls herriihrenden magnetischen An- 
Reilge 16.10 


Tritt, wie bei diesem Experiment ein Winkelbereich von @ auf, so 
muB, wie im Anhang gezeigt wird iiber O gemittelt werden. 


Da bei der Anordnung des Streumagneten nur ein kleiner Bereich 
des Streuwinkels auftritt, kann man mit guter Naherung setzen: 


Poe Bou OP) (3b) 


Sar OCR 


“tent Sena: 
Bei dieser Naherung wurde benutzt, da sich eae in dem verwendeten 


0 
Streubereich von 57° bis 67° nur wenig andert. Man erhalt es == (0,507 
0 
11 ScHopPpER, H.: Nucl. Instrum. 3, 158 (1958). 
12 Gunst, S.B., and L.A. Pace: Phys. Rev. 92, 970 (1953). 
13 ToLHork, H.A.: Physica, Haag 21, 841 (1955). 
14 BaRNETT, S. J., and G.S. KENNY: Phys. Rev. 87, 723 (1952). 
15 Scort, G.: Phys. Rev. 103, 561 (1956). 
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mit einer maximalen Abweichung von +0,006 innerhalb des Streu- 


bereiches. ) 
Falls bei der Messung auch ein grofer f-Energiebereich benutzt 
wurde, dann muB bei der Berechnung von P. auch iiber die -Energie 


gemittelt werden: 


PLT aN as da 
oie Me ds taten ing (3c) 
oder soweit bei hohen f-Energien sich v/c wenig andert: 
| yee Ooty 
E> =(2) oy 008 @) $2 -f. 64) 


In der Tabelle sind die Werte von <w» - cos(@) fiir 2 mittlere Winkel 0 
bei je 2 mittleren B-Energien <W» angegeben, wie sie aus den gemes- 
senen Werten <E> aus Gl. (3d) berechnet wurden. Fiir den Faktor v/c, 
der sich oberhalb 1 MeV wenig andert, wurde fiir jeden Energiebereich 
ein fester mittlerer Wert eingesetzt (<v/c>) =0,96 bzw. 0,98). 

Die Ergebnisse in der Tabelle zeigen, daB <> cos (Q) zwar eine starke 
Winkelabhangigkeit, aber kaum eine S-Energieabhangigkeit besitzt. 


Tabelle. Experimentelle Ergebnisse fiir (aw) cos(@) 


wy | 4,3 3,2 
| 
O = 126° | 0,226+0,046 | 0,190 + 0,060 
@ = 160° |. —0,107+0,035 | —0,094+0,043 


Im Untergrund N, von Gl. (2) wurden folgende Korrekturen beriick- 
sichtigt : 

a) Die zufallige Koinzidenzrate, die mittels Verzégerung im schnellen 
Koinzidenzkreis gemessen wurde, betrug ain Anfang der Messung 20% 
und am Ende 8% der Gesamtzahlrate. Die durch die , langsame“‘ Drei- 
fachkoinzidenz entstehenden zufalligen Koinzidenzen konnten_ ver- 
nachlassigt werden. 

b) Der Anteil von y-Strahlung, der direkt durch den Bleikonus in 
den y-Zihler gelangt, ist etwa 1%, wie Messungen mit und ohne Magnet 
zeigen, 

c) Aus der Kupferspule des Streumagneten gelangt noch ein gewisser 
Teil von Streustrahlung in den y-Zahler. Der Anteil betrug bei 600 keV 
16%, wie Messungen zeigen, bei denen die y-Quanten an einem Eisen- 
zylinder mit und ohne Kupferspule gestreut wurden!6, 

d) Durch y-Strahlen werden im f-Zahlkristall Impulse ausgeldst, die 
in den eingestellten Impulshéhenbereich fallen kénnen. Den Beitrag 


'6 GALSTER, S.: Z. Physik 160, 46 (1961). 
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dieser y-y-Koinzidenzen kann man bestimmen, indem man die Elektronen 
vor dem f-Zahler mit einer Aluminiumfolie absorbiert und die Koinzi- 
denzrate miBt. Im oberen bzw. unteren 6-Energiebereich war der Anteil 
7% bzw. 9%. 

Zum Ausgleich des Magnetfeldeinflusses auf die Multiplier und zum 
Ausgleich von elektronischen Schwankungen wurde der Quotient aus 
den gemessenen Koinzidenzen und den dazugehérigen f- und y-Einzel- 
zahlraten gebildet und fiir die Rechnung [Gl. (2)] verwendet. 


Der sektorielle Bleiabsorber im Magneten war so geformt und ange- 
bracht, da keine daran gestreuten Quanten den y-Zahler direkt er- 
reichen konnten. 


Die dem f-Zahler zugewandte Seite des Absorbers war auBerdem zur 
Verminderung der Elektronenriickstreuung mit einem Material von 
niederem Z bedeckt. 

Eine andere Fehlerquelle ist die Mehrfachstreuung der y-Quanten 
im Eisen-Zylinder. Wie Abschatzungen zeigen™ wird dadurch das MeB- 
ergebnis nur um wenige Prozent verfalscht. Genaue Messungen dartiber 
sind im Gange. 

SchlieBlich miiBten die MeBergebnisse noch beziiglich des Beitrages 
vom 1,6 MeV f-Ubergang korrigiert werden. Im oberen Energiebereich 
betrug der Anteil 5% und konnte vernachlassigt werden. Im unteren 
Energiebereich trugen 30% bei. Die Daten des 1,6 MeV-Ubergangs sind 
jedoch nicht genau bekannt, weshalb fiir die Bestimmung der Matrix- 
elemente nur die Ergebnisse im oberen Energiebereich verwendet wurden. 
Aus den Messungen der Energieabhangigkeit erhalt man aber das quali- 
tative Ergebnis, daB der Asymmetriekoeffizient @ wenig von der 
B-Energie abhangt. 


4. Bestimmung der Matrixelemente aus den MeSgroBen 


Ein p-Ubergang mit AJ =1, ja, wie bei Sb’*4, kann durch 4 Matrix- 
elemente beschrieben werden. Diese gibt man zweckmafig als Ver- 
haltnisse zu dem B;,-Matrixelement an, dessen Absolutwert man aus 
dem experimentellen /t-Wert bestimmen kann: 


nu =Cy4tfoxt; nx =—Cy Jr; ny BLUE IC yi fe; Or eae tee 
(C4, Cy sind Kopplungskonstante.) 


Ferner ist es zweckmaBig statt y die GroBe Y=E’y—E(u+ x) zu 


verwenden, wobei € = as ie + mit dem Kernradius 9 in Einheiten 
20 a) 


der Compton-Wellenlange des Elektrons (Z =Ordnungszahl, « = 1/137). 
Die €-Approximation ist dann giiltig, wenn Y > u, x und y ist. 
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Die 3 GréBen u, x und Y koénnen aus dem Formfaktor, der f-y- 
Richtungskorrelation und der f-y-zirkularen Polarisationskorrelation 
eindeutig bestimmt werden. 

Der Zusammenhang dieser meBbaren GréBen mit den Matrixverhalt- 
nissen ist in einigen Arbeiten von Morita!” 8 und Kotani? behandelt *: 

a) Fiir den Formfaktor C gilt bei einfach-verbotenen p-Ubergangen 
folgender Ausdruck : 


C=k1+aWw+b/W4+cW?). (4) 


Dabei sind die GréBen k, a, b und c Funktionen von den Matrixverhalt- 
nissen u, x, Y und der B-Grenzenergie Wo. 

b) B-y-Richtungskorrelation: Die Wahrscheinlichkeit, daB nach einem 
Zerfall ein Elektron und ein y-Quant den Winkel @ einschlieBen, ist 
durch die Beziehung gegeben: 

N(O,W) =1—— (3 cos?O — 1), (5) 
wobei fiir den Richtungskorrelationskoeffizienten e¢ gilt: 
Ce=p)/W-k-(Ry+eW), (6) 


p ist der Elektronenimpuls und e, R; sind Funktionen der Matrixverhalt- 
nisse und W,; C ist der oben angeschriebene Formfaktor. 

c) B-y-zirkulare Polarisationskorrelation: Fiir den zirkularen Polari- 
sationsgrad P. gilt nach Gl. (1): 


Yale ~-@- cos. (1) 


Der Asymmetriekoeffizient @ ist eine Funktion der Matrixelemente und 
hangt bei Nichtgiiltigkeit der €-Approximation seinerseits auch vom 
Winkel @ und von der Elektronenenergie ab. Man sieht dies aus folgender 
Beziehung: 


C-N-w=R,+gW +AW? + pl (3 cos?O — 38); (7) 
R,, g, 4 und / sind Funktionen von w, x, Y und W%. 

Jeweils auf den linken Seiten von (4), (5) und (7) stehen meBbare 
Gr6éBen, und es besteht nun die Aufgabe diese 3 Gleichungen nach den 
Unbekannten uw, x und Y aufzulésen. Dies ist ziemlich schwierig, da 
die GréBen a, b, c usw. komplizierte Funktionen der Unbekannten sind. 
Wie SCHOPPER” zeigte, laBt sich eine Lésung in folgender Weise finden: 

* Hier wird die Bezeichnungsweise von Korant beniitzt (aukerdem h = c =m =1). 

Morita, M., and M. YAMAbA: Progr. Theor. Phys. 10, 641 (1953). 


18 Morita, M., and R.S, Morita: Phys. Rev. 107, 1729 (1957). 
1 Scnopper, H.: Unveréffentlichte Rechnungen. 
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Wenn man Gl. (7) fiir 2 verschiedene Winkel @ anschreibt und subtra- 
hiert, dann fallen auf der rechten Seite alle Glieder weg, mit Ausnahme 
des winkelabhangigen Terms: £?/(3 cos?@ — 3). Dieser Term enthalt nur 
die beiden Unbekannten uw und x in der Kombination 4 =2x—vwu. Bei 
bekanntem « kann daher aus der Polarisation der y-Quanten bei 2 ver- 
schiedenen Winkeln © die GréBe A =2x—w berechnet werden. Damit 
kann aus allen Gleichungen, z.B. x eliminiert werden, so daB nur noch u 
und Y zu bestimmen sind. Dies geschieht am einfachsten graphisch, 
indem man uw und ¢,= Y + W/3(u— x) als Variable wahlt. Dann erhalt 
man in einer u—{,-Ebene fiir einen bestimmten Wert von Ce aus 
Gl. (6) eine Ellipse und analog fiir einen Wert von C - Nq@ aus Gl. (7) 
eine Hyperbel, wobei W und © als Parameter vorgegeben sind. Diese 
Kurven schneiden sich im allgemeinen in mehreren Punkten. Man er- 
halt jedoch meist einen eindeutigen Schnittpunkt, wenn man 3 Kurven 
auftragt, z.B. auBer der Ellipse 2 Hyperbeln mit verschiedenen Werten 
von C-N-q@ bei verschiedenen Winkeln 0. Aus dem u—,-Wert des 
Schnittpunktes und A kann man leicht die Matrixverhaltnisse berechnen. 


Bei der praktischen Durchfiihrung des Verfahrens treten 2 Schwierig- 
keiten auf: einmal ist der Formfaktor C experimentell nur ungenau 
bekannt, zum anderen erhalt man aus dem hier durchgefiihrten Experi- 
ment nur Mittelwerte von wcos@ iiber ausgedehnte Winkelbereiche. 
Letztere Schwierigkeit 1aBt sich beheben, wenn man beide Seiten von 
Gl. (7) mit cos @ multipliziert und mit Hilfe der Gewichtsfunktionen 
G(O) unter Beriicksichtigung der Richtungsverteilung N(@) tiber O mit- 
telt. Dann steht auf der linken Seite der Ausdruck C - N -w cos @, den 
man aus den experimentellen Werten von w cos @ und ¢ berechnen kann 
(ce wurde aus der Arbeit ?° entnommen): 


~~ _ [ N-wcos @- G() 40 

N-w-cosO G0) 40 2 
_ fa-cosO-N-G(@) dO fN-G(O)dO _ [N-G@ ao | 

ny [N-G(©) dO feed a cos TE(6) dO 


Durch Mittelung erhalt man aus Gl. (7): 


fie MakasicosO an 
an [Gcos0 dO (8b) 


__ f-Gcos@- [Ry + gW + hW? + pl (gcos’@ — 2)| dO 
[-G-cosOdO ; 


Der beigefiigte Faktor ie a dient dazu, daB bei der Subtraktion 


von Gl. (8b) fiir verschiedene Winkel wieder nur der letzte Term tibrig 
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bleibt, der nur x und uw enthalt. Da die experimentellen Werte von 
cos @, die man zur Berechnung beniitzt, in einem ausgedehnten Be- 
reich der f-Energie gemessen wurden, muB die rechte Seite von (8) 
auch iiber W gemittelt werden. Unter Beriicksichtigung der Verteilung 
des 6-Spektrums von Sb!# erhalt man im oberen Energiebereich (3,8 bis 
5,5) die Werte: (W) =4,3 und (<W?» =19,2. 


Weil fiir den Formfaktor C keine Absolutwerte bekannt sind, muBte 
dieser indirekt aus den vorliegenden Messungen bestimmt \ werden. Dazu 
wurde probeweise «=x =0 angenommen und <@»> cos @ fiir 9 =126° 
und 160° gegen ¢, auf- 
getragen und mit den 
experimentellen Werten 


verglichen. Man sieht aus 


EN Fig. 4, daB alle MeBergeb- 
nisse innerhalb der MeB- 


fehler sich in demselben 
Bereich von ¢, schneiden, 
was darauf hindeutet, daB 
x und w klein sind. Aus 
dem mittleren Wert des 
Schnittbereiches €,=0,39 
kann man mit x=u=0 
nach Gl. (4) den Formfak- 
tor berechnen. Die Un- 
genauigkeit der eingesetz- 
ten Matrixelemente wirkt 
sich wenig auf den Wert 
von C aus. 


Subtrahiert man nun die 


-009 SSS SS eae Werte vonC-N-q@-cos@- 
ee 
Let ORG A rae We ee 
if G cos9 dO 
Fig. 4. <wScos@ und ¢ als Funktionen von Oy reiche C= = 126° und 


@ =160° voneinander, so 
erhalt man: A =2*—w=0-40,19. Weiterhin sind in Fig. 5 die Kegel- 
schnitte fiir CN w cos @ fiir @ =126° und 160° und Ce (aus Arbeit 2°) 
eingezeichnet, wie sie mit A =0 berechnet wurden. Die schraffierten 
Bereiche geben den EinfluB der MeBfehler an. Die bei Berticksichtigung 
der MeBfehler zugelassenen Bereiche besitzen einen gemeinsamen Durch- 
schnitt. Es ist jedoch méglich, einen Schnittpunkt der Kurven selbst 
zu erzielen, wenn man A innerhalb der Fehler variiert. Der beste 
Schnittpunkt ergibt sich fiir 1 =+0,1 (s. Nebenabbildung 5). Damit 
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ergeben sich etwas verbesserte Werte fiir die Matrixverhiltnisse; die 
man aus w und ¢, berechnen kann: 

4 == 0,05 0,05, 

u=— 0,01 + 0,02, 

Y = 0,42 + 0,10. 


AuBerhalb der gezeichneten Bereiche der w —¢, Ebene liegt kein gemein- 
samer Schnittpunkt. 


CNW C080; 750 


CNW CoSO i590 


-O4 0 OY G68 ia 
Fig. 5. Bestimmung der Matrixelemente mit Hilfe der Gln. (6) und (8b) in einer « —¢,-Ebene 


SchlieBlich mu8 noch der Absolutwert von B;; bestimmt werden. 
Bei einem unique-verbotenen Ubergang kann man den Absolutwert aus 
dem ft-Wert direkt bestimmen mittels der Beziehung: 

de ine 
Bi as a, (9) 
Bei non-unique-verbotenen Ubergangen kénnen aber auch noch andere 
als B,,-Matrixelemente beteiligt sein. Fiir diesen Fall hat KoTANI? eine 
Funktion /, angegeben, aus der man unter Kenntnis der Verhaltnisse w, x 


und Y einen korrigierten /,/-Wert berechnen kann. 
| | 
Mit C?, =0,593 und | we ; =1,3+0,2 erhalt man den Wert: 
V 

| B;;|2 = [8,0+0,8] 10sec und damit lerfie |= [438 40,6} 107 sec. 
Alle iibrigen Matrixelemente sind klein dagegen. 

Die hier gefundenen Werte stimmen gut iiberein mit denen, die von 
STEFFEN aus Richtungskorrelationsmessungen unter Einbeziehung die- 
ser MeBergebnisse abgeleitet wurden. 


20 STEFFEN, R.M.: Phys. Rev. Letter 6, 290 (1960). 


DA, G. Hartwic: 


a 


LANGER2! hat von 1,6 bis 2,3 MeV den Formfaktor fiir das Spektrum 
von Sb!#4 bestimmt. Bis auf Faktoren fand er folgende Beziehung: 


C ~ W?— 0,57 W + 23,6 4 


Aus den Messungen dieser Arbeit ergibt sich bis auf Faktoren aus Gl. (4): 


C~W?— 0,01W +17,6+2. 


Unter der Annahme, daB wu = x =0 ist, hat LANGER aus dem experimen- 
tellen Formfaktor gemaB Gl. (4) den Wert von Y bestimmt. Mit diesen 


a6 yf 
w Cos @ }- “i 
06} aie es 
le “3 
he 
O4#-L (W)=43 Cis Eton 
| Foe me 


y=O0 u=x=0 
Y=O¥ uv=x=0 
y=78 u=-O7 x=G75 
V=59 U=-OF X07 


0 “0,2 “OY -0,6 ~O68 AY, 
cos © 
Fig. 6. @cos@ als Funktion von cos @ fiir verschiedene Matrix- 
verhaltnisse vu, Y und x, AuBerdem sind die MeBergebnisse vom 
oberen (-Energiebereich eingezeichnet (s. Tabelle) 


Matrixelementen kann 
man aber quantitativ 
und teilweise auch vor- 
zeichenmaBig nicht die 
MeBwerte dieser Arbeit 
beschreiben. Jedoch 
kann eine geringfiigige 
Anderung des _ experi- 
mentell gefundenen 
Formfaktors, die sich 
stark auf die Matrix- 
elemente auswirkt, zur 
Ubereinstimmung _ fith- 
ren. 

Zur Verdeutlichung 
der Ergebnisse sind in 
Fig. 6 einige Kurven 
fiir w-cos O aufgetra- 
gen, wobei verschiedene 
Matrixverhaltnisse an- 
genommen wurden. 

Kurve I stellt einen 
Fall des ,,Selection-rule- 
effects“ dar. 

Kurve IV zeigt den 
Fall des_ ,,Cancellation- 
effects“. 


Kurve III ist ein Zwischenfall von beiden. 

Kurve IT stellt einen Fall der ,,modified B, ,-Approximation“ dar, 
wie er von Morira® diskutiert wurde. Die Kurve ist naherungsweise 
mit den oben gefundenen Matrixelementen berechnet. 

AuBerdem ist noch der Fall der -Approximation eingezeichnet. 


"1 LANGER, L.M.: Bull. Amer. Phys. Soc. 5, No. 4, 254 (1960). 
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5. Diskussion 


Die in dieser Arbeit gefundenen Ergebnisse zeigen, daB beim energie- 
reichsten £-Ubergang von Sb!*4 hauptsichlich das B; ;-Matrixelement 
beteiligt ist. Morira’§ diskutierte diesen Fall als ,, modified B, ;-Approxi- 
mation‘. Das B;,-Matrixelement ist viel gréer als fr und foxr und 
hat dieselbe GréBenordnung wie das relativistische Matrixelement [7@. 
Letzteres hat, wie das B; ;-Matrixelement, positives Vorzeichen, was be- 
deutet, daB beide Matrixelemente in Phase sind. 


Die Nichtgiiltigkeit der -Approximation riihrt hier also von einer 
Bevorzugung des B; ;-Matrixelementes her, die durch zusatzliche Auswahl- 
regeln verstanden werden kann, und nicht durch zufalliges Wegheben von 
Matrixelementen, wie z.B. beim Zerfall von RaE22. Man kann erwarten, 
da weitere #-Zerfalle durch den ,,Selection-rule-effect‘‘ beeinfluBt wer- 
den, insbesondere solche, die gleiche oder ahnliche f-y-Ubergange wie 
Sb!*4 besitzen, ndmlich 3~— 2*— 0* oder 2>— 2*— 0°. 


Herrn Professor Dr. H. ScHopPeErR bin ich fiir die Uberlassung dieser Arbeit und 
sein stetes Interesse an ihrem Fortgang zu groBem Dank verpflichtet. Herrn Dr. 
S. GALSTER danke ich herzlich fiir anregende Diskussionen. Herrn R. BLaTTER 
bin ich fiir mannigfache Unterstiitzung dankbar. 

Die Mittel fiir diese Untersuchungen wurden vom Bundesministerium fiir Atom- 
kernenergie und Wasserwirtschaft zur Verfiigung gestellt. 


Anhang 


Bevechnung des mittleven zivkularen Polarisationsgrades P, 
und dey Gewichtsfunktionen G (@) 


Aus der dem Experiment entnehmbaren GréBe & kann man bei idealer Winkel- 
auflésung nach Gl. (3a) den zirkularen Polarisationsgrad FP, berechnen. Bei 
diesen Messungen wurde aber ein begrenzter Bereich des Winkels © benutzt, wobei 
man unter Beriicksichtigung der Ausdehnung von Praparat, $-Zahler und Magnet 
jedem Winkel © ein bestimmtes Gewicht G(@) zuordnen mub. 


Die Aufgabe besteht nun darin aus dem vom Experiment erhaltenen Mittelwert 
von E den mittleren Polarisationsgrad P, zu bestimmen, der zur Berechnung der 
Matrixelemente in Abschnitt 4 gebraucht wurde. Die folgende Rechnung liefert 
gleichzeitig die Gewichtsverteilungen G(@) fiir die beiden Anordnungen der Blei- 
absorber. Die Gré8e E wurde in einer Arbeit von ScHoppER™ angegeben. Es soll 
hier die Erweiterung behandelt werden, daB im Falle der f-y-Korrelation der p-Zah- 
ler nicht parallel mit der Magnetachse steht und, daB auBerdem die Ausdehnung von 
Praparat- und $-Zahlkristall beriicksichtigt wird. Diese zum Teil graphischen Be- 
rechnungen sind umfangreich, jedoch fiir die beiden Ausblendungen dieses Experi- 
mentes einfach durchfihrbar. 

Fiir die Rechnung werde vorausgesetzt, daB die GroBe des Praparates klein 
sei gegen die GréBe des Streumagneten. AuBerdem werde angenommen, da man 
den #-Zahlkristall als Teil einer Kugel um den Praparatmittelpunkt betrachten 


22 PLassMANN, E.A., and L.M. LANGER: Phys. Rev. 96, 1593 (1954). 
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kann. Nach Gl. (10) der Arbeit!! erhalt man fiir die Grobe & unter weitgehender 
Beibehaltung der Bezeichnungen die Beziehung: 


Sf ff ---@(W, @) cos» N(W,@) dap|r2r3- (8) aV,, dF dF, dW 
c 4 . 


> 


LSS N(W,O) dao/r2 73-1 * 84) AV, dF dF, dW 
N(W, @) = Richtungsverteilung [s. Gl. (5) ] 


Ye, = Volumen des Streuzylinders 
Fy = Flache des Praparates 
Fz = Flache des f-Zahlkristalls 


66, 60 = differentielle Streuquerschnitte (s. Arbeiten 12 und 1%) 
Vin Vay Sis Se Slee Lt Ie my/ 


Mys Me = lineare Absorptionskoeffizienten fiir Eisen, die bei 600 keV polarisa- 
tionsunabhangig sind. 


- + /fognet ..* 


( /Tagne 
B / 


Koordinatensystem I: a; B/r, 
“ I: 678 
“ - Op 


HQ 
AD B -Zahler 


Fig. 7. Darstellung der Polarkoordinatensysteme I, II und III 


Dabei wurde die Empfindlichkeit des y-Zahlers als konstant angenommen, da 
keine groBen Anderungen der gestreuten y-Energien auftreten. AuBerdem wurde 
das Volumen des NaJ-Kristalls kugelférmig angenommen. Alle Konstanten, die 
im Zahler und Nenner auftreten sind weggelassen. 

Das Experiment zeigte, daB die GréBe & nur wenig von der Elektronenenergie W 
abhangt (s. Tabelle). Deshalb kann man statt der Integration tiber W fiir jeden 
gemessenen Energiebereich den betreffenden Mittelwert (W) in Rechnung setzen. 

Fiir die Durchfiihrung der Berechnung ist es zweckma&Big drei verschiedene 
Polarkoordinatensysteme zu verwenden, die in Fig. 7 dargestellt sind. Im Koordi- 
natensystem I, das symmetrisch zur Magnetachse liegt, erhalt man: 


AVy = dF, dry = dQ,.ri- dry. (12) 


Die Integration von Gl. (11) tiber 7, liefert: 


ppl \ , Oa oe: eo (a &u,z)d/sing’ 

J ( w((W),@) cos@:N((W),@)-— 2» ———— ne mee Apres 

B) HIG OKW ©) N((W).) = ae dF, a, 
a SISN(W),O) OG ee santo 
ag: (My + 8g) Bi le ae 


d ist die Dicke des Eisenzylinders. 
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Den Faktor e (“+ 82) 4/sin@’ ann man fiir hinreichend groBes d weglassen. In- 
dessen wird bei einer verwendeten Eisendicke von 2 cm und einer y-Energie von 
600 keV ein gewisser Teil der y-Strahlung an der hinter dem Eisenzylinder liegenden 
Kupferspule gestreut werden und wenig zur Polarisation beitragen. AuSerdem wird 
ein groBerer Teil der y-Strahlung die Kupferspule treffen, als man nach dem linearen 
Absorptionskoeffizienten fiir Eisen erwartet. Zur Berechnung dessen mu man 
alle méglichen Streurichtungen beriicksichtigen, unter denen die y-Strahlung die 
Spule erreichen kann, einschlieBlich der Mehrfachstreuung. Der etwas von aQ, 
abhangige Faktor 1—e (v1 + 82) 4/sino" Vann aber naherungsweise konstant ange- 
sehen und gekiirzt werden. Der Einflu8 der Streuung am Kupfer wird pauschal 
beim Untergrund beriicksichtigt (s. Abschn. 3). 

AuBerdem werden zur Abkiirzung die von « abhangigen Magnetfunktionen m 
und m’ eingefiihrt. 

m(a’) = oe : = —;m' (a’) = 0% . : : 
19 M4 + & Me 12 Mi t+ She 


(14) 


Innerhalb des beim Magneten verwendeten Streuwinkelbereichs gilt mit einer 
Genauigkeit besser als 2%: 


0) 
oP. = 0397 + 0,006. 
0d 
Daher ist: 
ma’) =m’ (a’)db. (15) 
Man erhalt dann: 
; <a US Seca dan LE ae (16) 
/®\., SIJN > m(a’) dQ, dk dk, 


\er 


Es ist zweckmaBig fiir die spater vorzunehmende graphische Integration, da man 
dQ, im Koordinatensystem II ausdriickt. Dabei ist die Z-P-Achse die Symmetrie- 
achse vom f-Zahlkristall und Praparat. 


dQ, = dO* dB sin O*. (17) 
Die Magnetfunktion m(«’), die im Koordinatensystem I berechnet wurde, mu8 man 
in das Koordinatensystem II transformieren: m («’) —>m(O0*, p). 


Da die Z-P-Achse im Experiment um 30° aus der Magnetachse herausgedreht 
war, gilt dafiir folgende Transformationsgleichung : 


cos @* = 0,5- cos B’: sina’ — 0,577 - cosa’. (18) 


Weiterhin kann man annehmen, daB die B-Zahlerflache so klein ist, daB sie als Teil 
einer Kugel im Koordinatenursprung betrachtet werden kann: 


dFp = h? - dQz, (19) 


wobei h der Abstand zwischen dem f-Zahler und dem Praparat ist. Ebenfalls fiir 
die spater vorzunehmende graphische Integration ist es zweckmaBig, dQg jeweils 
in einem Koordinatensystem III zu berechnen. Dies kann geschehen, da aQ, und 
dQ, nur uber die Integrationsgrenzen zusammenhangen, sonst aber geometrisch 
unabhangig sind. Die Achse des Koordinatensystems III ist definiert durch ein 
jeweiliges Raumwinkelelement dQ, und ein jeweiliges Flachenelement dF, des 


Praparates: 
dQ, = dO dysinO. (20) 
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Fiihrt man schlieBlich fiir die Praparatflache ein Polarkoordinatensystem /,, y ein, 
so erhalt man: 


OF B2 PEL Te 


eo ce fifo Q) cosO: N(O) - m(O*, B) dQ, sinO dO dg dF, 
O* B, O, v9 

VAN “1 one : @ 

ae lek N(O) m(O* B) dQ, sinO dO dg dF, 


Dabei sind Oj, O3 und f,, B, durch die Begrenzung und Ausblendung des Streu- 
magneten gegeben. 7 ist der Radius des Praparates, das man annahernd als Kreis- 
flache betrachten ae O(2) und (2) Sind wegen der endlichen Ausdehnung von 
B-Zahler und Praparat Funktionen von 0*, 8, v,und yp; (2) hangt auBerdem noch 
von @ ab. 

Da keine der vorherigen Funktionen von g abhangt, kann man die Integration 
uber gm durchfihren: 


(E)  SSfffo(@ Le oar B) dQ, sin dO dB Ap 
Com SSSSIN(O) - m(O*, B) dQ, sinO dO dB Ag 
ey 


(22) 


Wegen der Integrationsgrenzen ist Ag eine Funktion von 0*, 6,7, und @. Die 
weitere Berechnung kann nur noch graphisch erfolgen. Man bestimmt folgende 
Gr6éBen: 


sin O* dO* dp > AQ”) 
sin@ Ap dO > AQY*") 
= a(k) 
dry App Vp = AF, > A F; 


| (23) 


m(O*, B) > m; 


Damit sind durch die Indizes 7,7, k drei unabhangige Variable gekennzeichnet. 
Es bezeichnet: 


der Indexz ein AQ, 
der Index k ein AF, des Praparates, 
der Index} den jeweiligen Winkel @ zwischen AQ, und 1Qz. 


Gl. (16) kann man deshalb folgendermaSen annahern: 


(E ) 2 @(Q;) cos O; > N(O,;) + m; 2 LAG NALS 
fr iy Poy ae (24) 
(= ) Ss N (0) m 102), AQ;’” AF, 


Die Integration tiber  liefert im allgemeinen Fall auf der 6-Zahlerflache elliptische 
Plachenstreifen. Zur graphischen Bestimmung von A QP kann man zweieinfache 
Palle unterscheiden. 

a) Die Achse des Koordinatensystems III parallel zur Z-P-Achse: 

Die Integration iiber  liefert dann je nach Offnungswinkel © = const. Kreis- 
ringe auf der f-Zahlerflache. Dieser Fall ist naherungsweise bei Ausblendung I 
des Versuchsaufbaues erfiillt (s. Fig. 2). 

b) Achse des Koordinatensystems III senkrecht zur Z-P-Achse: 

Fir O=const x 90 ergibt die Integration iiber m geradlinige Streifen auf der 


B-Zahlerflache. Dieser Fall ist annahernd bei Ausblendung II des Experimentes 
gegeben, 
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Aus Gl. (22) bzw. (24) ersieht man, dab die GréBe (E) bis auf Faktoren den 
Mittelwert von m cos @ darstellt: 


Jf (@) cosO N((W), @) G(O) dO 


(o) 008 @ = *"TN((W),0)G(@) 40” ( 


25) 


oy 
7 


OS 


0 
GOMOD TIO 120 a 740° 750° 160° 770° 760° 


Fig 8. Gewichtsfunktionen G(@) fiir beide Stellungen des Bleiabsorbers 


wobei man G(@Q) als Gewichtsfunktion fiir den Winkel @ einfiihrt. Aus Vergleich 
von (22) bzw. (24) und (25) erhalt man G(@) aus der Beziehung: 


GO) + G= Dm AO OAD AE (26) 
7 


Die Gewichtsfunktionen wurden fiir beide Bleiausblendungen in Abstanden von 
A@ und A@* =1,5° graphisch berechnet. Wie man aus den Kurven von Fig. 8 


ersieht, liegt das Maximum von G (6): 


fiir Ausblendung I bei 0 = 160°, 
fiir Ausblendung II bei 9 = 126°. 


Die Kurven sind annahernd symmetrisch, weshalb man @ = Omax setzen kann. 


16* 


Zeitschrift fiir Physik 161, 238—242 (1961) 


Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Hamburg 


Energieanalyse in Kikuchi-Linien 
und in Reflexen einer Silizium-Spaltflache 
Von 
W. Harty und H. RAETHER 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 19. September 1960) 


The intensity of electrons (45 keV) scattered by Silicium cleavage surfaces (111) 
was measured by a Faraday cage. By means of an electrical retarding field the energy 
distribution of these electrons was determined: the Kikuchi lines and the Bragg 
maxima contain 95% resp. 80% of electrons with energy losses AE >5 eVolt. 
This high value of inelastically scattered electrons is theoretically unexplained. 
Applying plasma theory there is some difficulty to reconcile the presence of electrons 
with one energy loss in the Kikuchi lines with the small deflection which takes place 
in the elementary process of inelastic scattering. 


Finleitung 


Eine charakteristische Interferenzerscheinung von Elektronenwellen 
an dickeren Einkristallschichten sind die Kikuchi-Linien. Die Intensitat 
langs dieser Linien hat iiber einen Winkelbereich von einigen Grad er- 
hebliche Werte; ihre Scharfe ist ein MaB fiir die Giite des Kristalls und 
betragt bei guten Kristallen (Si, Ge) bis zu einigen Minuten. 

Fiir die Deutung der Kikuchi-Linien setzt man, wie schon KrKucur? 
vorschlug, ein divergentes, inkoharent gestreutes Elektronenbiindel 
voraus, dessen Intensitat in der Vorwartsrichtung iiber einen Bereich 
von mehreren Grad, entsprechend der Lange der einzelnen Linien, eine 
starke Bevorzugung zeigt. Aus diesen den Untergrund eines Streu- 
diagrammes im wesentlichen bildenden Wellen werden an den Netzebenen 
emes Einkristalls diejenigen herausreflektiert, die der Bragg-Bedingung 
geniigen. 

In einer experimentellen Untersuchung zur Entstehung der Kikuchi- 
Linien stellte BorERscH? mit Hilfe eines Netzfilters photographisch fest, 
daB die Kikuchi-Linien einer durchstrahlten Glimmerfolie verschwinden, 
falls alle Elektronen mit Energieverlusten von mehr als 4 eV ausgesondert 
werden. WATANABE? zeigte, daB die Kikuchi-Linien, die an einer 250A 
dicken MoS.-Schicht entstanden sind (25 keV Elektronen), auch Elek- 
tronen mit nur 0 bis 1 eV Energieverlust enthalten (der erste charak- 
teristische Energieverlust betragt 23 eV). Dieser Anteil war nicht auf- 
zufinden, wenn dickere Kristallschichten durchstrahlt wurden. 

1 KikucuHi, S.: Phys. Z. 31, 782 (1930). 

* Borrscu, H.: Z. Physik 134, 156 (1953). 

* WATANABE, H.: J. Phys. Soc. Japan 10, 908 (1955). 
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Ergebnisse 


Wir haben nun mit einer elektrischen Gegenfeldanordnung! die 
Intensitaten der sehr scharfen Kikuchi-Linien (hhh), die an einer 111- 
Spaltflache von Silizium* entstehen, s. Fig. 1, bei verschiedenen Gegen- 
spannungen (0 bis 450 eV) gemessen und die Intensitatsanteile an Elek- 
tronen mit verschiedenen Energieverlusten AE bestimmt. 

Um zunachst tiber die Energieverluste von Elektronen, die an der 
Siliziumspaltflache reflektiert werden, AufschluB zu erhalten, wurde in 
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Fig. 1. Ein mit 45 keV-Elektronen an einer Si-111-Spaltflache entstandenes Kikuchi-Diagramm im irratio- 
nalen Azimut. Wahrend die 111-Kikuchi-Linie infolge Totalreflexion nicht auftreten kann, erscheint die auf 
Grund des Strukturfaktors verbotene 222-Linie durch Umweganregung 


einem Reflex ein integrales Energiespektrum aufgenommen und durch 
graphische Differentiation dieser MeBkurve die Lage des ersten hau- 
figsten Energieverlustes zu 10,8 +0,1 eV bestimmt. 

Fiir die Energieanalyse der Kikuchi-Linien wurden nun Streudia- 
gramme jeweils bei einer Gegenspannung von AU =5, 16 oder 450 V 
registriert, indem der Auffanger mit den angegebenen Gegenspannungen 
in der in Fig. 1 angegebenen Pfeilrichtung bewegt wurde, s. Fig. 2. 
Daraus konnten die Anteile der sog. elastisch gestreuten (AE <5 eV), 


* Die Silizium-Kristalle erhielten wir von der Fa. Siemens & Halske durch die 
freundliche Vermittlung von Herrn Professor Dr. W. KLEEN, wofiir wir auch an 


dieser Stelle danken. 

4 HorstMaNN, M., G. MEYER u. H. RAETHER: Z. Physik 154, 633 (1959). 
Siehe auch IV. Int. Kongr. fiir Elektronenmikroskopie 1OSSeeb dato s290..——= 
Vgl. auch HORSTMANN, M., u. G. MEvER: Z. Physik 159, 563 (1960). 
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sowie der elastisch und der mit einem charakteristischen Energieverlust 
unelastisch gestreuten Elektronen (AE <16 eV) an der Gesamtzahl der 
in einer Linie vorkommenden Elektronen (AE<450 eV) bestimmt 
werden *, Analoge Messungen wurden auch an hh h-Reflexen durchgefiihrt. 
Das Ergebnis einer gréBeren Zahl von Messungen mit Elektronen von 
45 keV zeigt Fig. 3, in der die Intensitatsanteile der verschiedenen Ener- 
giebereiche in einer Kikuchi-Linie und in einem Reflex wiedergegeben 
sind. Die Linien, in Reflexion am dicken SiEin- yy 
kristall entstanden, enthalten also etwa 95% 
unelastisch gestreute Elektronen mit Energie- 
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Fig. 2. Registrierkurven der Elektronenstreuverteilung quer zu den > (111)-Linien (langs der Abtast- 
strecke in Fig. 1) bei verschiedenen Gegenspannungen. a Praktisch ungefiltertes Diagramm (AES 450 eV); 
b Verteilung der ,,elastisch‘‘ und einmal unelastisch gestreuten Elektronen (4E<16 eV), c ,,elastische“ 
Verteilung(4ES 5eV). Die Stromdichte des Primarstrahles betrug ungefahr 10-4 Amp/cm?, die 
Beschleunigungsspannung 45 keV 


2 


Fig. 3. Vergleich der prozentualen Elektronenanteile verschiedener Energiebereiche an der Gesamtintensitit 
einer 444-Kikuchi-Linie und eines 444-Reflexes (Uy) =45 kV) 


verlusten von AE>5 eV; die Reflexe hingegen etwa 80% unelastisch 
gestreute Elektronen mit AE >5eV. Der Vergleich zeigt, daB in 
emem Reflex mehr elastisch und unelastisch gestreute Gs 7ke 
16 eV) Elektronen enthalten sind als in einer Kikuchi-Linie. Die ent- 
sprechenden Elektronenanteile im diffusen Streuuntergrund betragen in 
der Nahe des 444-Reflexes bei AES<5 eV etwa 10%, bei <[AE<16eV 
ungefahr 8%. Die absoluten Intensitatsverhaltnisse der Kikuchi- 
Linien zu den Reflexen variieren zwischen 1/; bis 1/95. 

3emerkenswert ist der noch verbleibende ,,elastische“‘ Anteil in den 
Kikuchi-Linien von etwa 5% Gesamtintensitat und die Tatsache, da8 
dieser Anteil von der gleichen GréBenordnung ist wie derjenige, der 


* Bei Gegenspannungen oberhalb etwa 450 eV nimmt die Streuintensitat nicht 
mehr merklich zu. 
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mit einem charakteristischen Energieverlust gestreuten Elektronen 
(5SAE<16eV). Vgl. hierzu auch Fig. 2, in der bei AE<5 eV weder 
die Kikuchi-Linien, noch der Untergrund véllig verschwinden. 


Diskussion 


1. Der ,,elastische*‘ Anteil kann, da er in der vorliegenden MeB- 
anordnung mit AE <5 eV charakterisiert wird, sehr wohl unelastische 
Elektronen enthalten, beispielsweise thermisch gestreute Elektronen, 
deren AE ~kT sein wird und deren Energieverlust wegen der Energie- 
breite des Primarstrahles (~1,5 eV) nicht nachgewiesen werden kann. 
Es kénnen aber auch echt elastisch gestreute Elektronen in den Kikuchi- 
Linien infolge eines elastischen Untergrundes, der durch die Unvoll- 
kommenheit des Gitters bedingt ist, enthalten sein. 

2. Die Deutung der Herkunft der unelastisch gestreuten Elektronen 
auf Grund der Elementarprozesse enthalt die Schwierigkeit, die starke 
Umlenkung der unelastischen Elektronen tiber einige Grad entsprechend 
der Lange der Kikuchi-Linie zu verstehen. Nimmt man an, da der 
Energieverlust von etwa 10 eV durch einen StreuprozeB zustande kommt, 
so ist mit diesem kaum eine Richtungsanderung des Strahles verbunden. 
Folgende Beobachtungen zeigen dies: 

a) Die Ablenkung des mit einem Energieverlust AE =ha, gestreuten 
Elektrons betragt auf Grund der Plasmatheorie maximal: Ina ~hk,|p*?, 
eine Aussage, die fiir Al experimentell bestatigt wurde®. 

b) Im gleichen Sinne liegt auch die Beobachtung, daB die Interferenz- 
maxima nach Abfiltern der unelastisch gestreuten Elektronen in ihrer 
Breite zwar verringert werden’, aber nicht erheblich; bei dem obigen 
Si-Reflex etwa 10%. Es muB daher noch als offen betrachtet werden, 
auf welche Weise die starken Umlenkungen der unelastischen Elektronen 
zustande kommen. 

3. Zur Deutung der Kikuchi-Linien konnte man naheliegenderweise 
meinen, da der nahezu parallele Primarstrahl durch mehrfache elasti- 
sche StéBe ein divergentes Biischel wird, so daB ihre Lange ein Maf fur 
die Divergenz dieses Biischels ist. Durch einen (oder mehrere) unelasti- 
sche StéBe vor oder nach der Reflexion entsteht das Energiespektrum. 
In einem Kristall ist eine solche elastische Mehrfachstreuung jedoch nur 
denkbar an Gitterfehlern (Energieverlust = 0, echte elastische Streuung) 
_ * h, = obere Grenze der Wellenzahl der Plasmaschwingung; = Impuls des 
Elektrons vor dem StoB; wp, = Plasmafrequenz. Zum Beispiel betragt Pmax~ 1 ° 10°? 


fiir Elektronen von 30 keV bei Aluminium und Silizium. 

5 Vgl. z.B. Pines, D.: Solid State Physics (Hrsg. F. Seitz u. D. TURNBULL), 
S. 367ff. New York: Acad. Press 1956. 

6 WaTANABE, H.: J. Phys. Soc. Japan 11, 112 (1956). — MEYER, G.: Z. Physik 


148, 61 (1957). ; 
7 HorsTMANN, M., u. G. MEYER: Naturwissenschaften (im Erscheinen). 
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oder an Gitterschwingungen (Energieverlust <1 V). Sie wiirde die 
unter 1. und 2. besprochenen Prozesse erklaren, ob jedoch ihre 
Intensitat und Winkelverteilung die Beobachtung richtig wiedergibt, 
bedarf einer ausfiihrlichen Diskussion. 


SchluBbemerkung 


Dieser iiberraschend groBe Anteil an unelastischen Elektronen im 
Reflex und in den Linien zeigt, daB sie in der Theorie der Elektronen- 
interferenzen beriicksichtigt werden miissen. Die Schwierigkeit ist je- 
doch, daB die Art der Energieabgabe der einfallenden Elektronen an den 
Kristall noch weitgehend unbekannt ist. Insbesondere ist es offen, 
welcher Anteil der Energie an das Elektronenplasma, an gebundene 
Elektronen und an das Gitter abgegeben wird. 

Die bisher beriicksichtigte Absorption durch Einfiihrung eines Ab- 
sorptionskoeffizienten ist rein formal und stellt soweit zu tibersehen ist, 
kein Verschwinden von Elektronen aus dem Bereich der Anfangsener- 
gie E, in einen Energiebereich Ey — AE dar, wobei AE die an den Kristall 
(Elektronen und Ionen) abgegebene Energie bedeutet. 

Vermutlich wird eine vollstandige theoretische Darstellung der 
Elektroneninterferenzen mit Beriicksichtigung der Anregung des Kristalls 
(Elektronen und Ionen) auch die Winkelverteilung der unelastischen 
Elektronenstrahlung klaren, die ebenfalls Maxima der Intensitatsvertei- 
lung in den Richtungen der Interierenzen der elastischen Elektronen 
erkennen la8t* und damit zugleich ein Verstandnis fiir die obige Beobach- 
tung der Beteiligung der unelastischen Elektronen an den Kikuchi- 
Linien geben®. Man kann zwar das Auftreten von Intensitatsmaxima 
im unelastischen Diagramm als Doppelstreuung deuten: Erst: elastische 
Streuung mit starker Ablenkung in das Interferenzmaximum, anschlie- 
Bend: unelastische Streuung mit Energieverlust und geringer Richtungs- 
anderung oder erst: unelastische Streuung mit Energieverlust und ge- 
ringer Richtungsanderung, anschlieBend: elastische Streuung mit 
starker Ablenkung in das Interferenzmaximum [die geringe Verschiebung 
des Reflexes (A0/0 = AE/2E) ~ 2-10-4) ist experimentell schwer zu 
beobachten]. Da jedoch die Beobachtung in Gasen bereits im Einzel- 
stoB Maxima der unelastisch gestreuten Elektronen ergibt§’, ware es 
denkbar, dai eine genauere Theorie der unelastischen Streuung von 
Elektronen in Kristallen ebenfalls unelastische Maxima ergibt, ohne 
diesen StoBprozeB auf anschauliche Weise als Doppelstreuung darzu- 
stellen. Sollte dies der Fall sein, so wiirden die in der obigen Diskussion 
erwahnten Schwierigkeiten beseitigt sein. 


* Kin Analogon zu der Intensitatsverteilung mit Maxima und Minima der un- 
elastischen Strahlung in Kristallen wurde kiirzlich auch in Gasen berichtet: SWIck, 
D.A.: Rev. Sci. Instrum. 31, 525 (1960). 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Technischen Universitat Berlin 


Zur elastischen und unelastischen Streuung 
von Elektronen an Silberfolien 
Von 
J. GEIGER 
Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 30. Juli 1960) 


Die Energie- und Winkelverteilung schneller Elektronen nach dem Durchgang durch 
eine Silberschicht wird mittels eines elektrostatischen Spektrographen aufgenom- 
men. Die Ursachen fiir den auBerhalb der Kristallreflexe auftretenden kontinuier- 
lichen, elastischen Untergrund werden diskutiert. Die gefundenen Energieverluste, 
Linien bei 3,6 und 7,5 eV und eine Bande um 20 eV, werden einerseits als Plasma- 
schwingungen gema8 der Plasmatheorie von Boum und Prnes, andererseits als 
Band-Band-Ubergange gedeutet. 


Elektronen treten beim Durchgang durch Festkérper mit den Atom- 
elektronen und Atomkernen in Wechselwirkung. Durch diese Wechsel- 
wirkung andern die Elektronen ihre Bahn und erleiden Energieverluste. 
In der vorliegenden Arbeit werden Energieverluste von Elektronen als 
Funktion des Streuwinkels untersucht. Zu diesem Zweck wird das Pra- 
parat mit Elektronen durchstrahlt, so daB in einiger Entfernung auf dem 
Leuchtschirm ein Elektronenbeugungsdiagramm entsteht (Fig.1). Der 
Leuchtschirm ist mit einem Schlitz versehen und wirkt als Eingangsspalt 
fiir den dahinter befindlichen Spektrographen (Energieanalysator). Der 
Analysator entwirft in der Beobachtungsebene eine zweidimensionale 
Darstellung der Energieverteilung als Funktion des Streuwinkels #. 


Der Energieanalysator besteht im Prinzip aus einem elektrostatischen 
Analysator nach MOLLENSTEDT!. Der Arbeitsbereich dieses Analysators 
ist jedoch bisher auf einen maximalen Beugungswinkel von ®nax = 
0,25 -10-2 rad beschrankt. Es gelang, diesen Nachteil zu beheben und 
die Anordnung so weiter zu entwickeln, daB jetzt ein Analysator zur 
Verfiigung steht, mit dem das Spektrum eines Elektronenstrahls mit 
einem 20fach gréBeren Offnungswinkel (Ina, =5 - 10% rad) aufgenom- 
men werden kann. 

Untersuchungen 4hnlicher Art wurden schon friiher durchgefiihrt: Um Beu- 


gungswinkel der GroSenordnung 10-? rad zu verarbeiten, hat LEonnarp? ein Lin- 
sensystem vor den Méllenstedt-Analysator geschaltet. Hierdurch wirken sich aber 


1 MOLLENSTEDT, G.: Optik 5, 499 (1949). — Lippert, W.: Optik 12, 467 (1955). 
2 LEONHARD, F.: Z. Naturforsch. 9a, 727, 1019 (1954). 
Z. Physik. Bd. 161 17 
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die Fehler dieses Linsensystems auf das Spektrum aus. Marron u. Mitarb.* ver- 
wendeten einen magnetischen Spektrographen, HORSTMANN, MEYER und RAETHER*# 
die Lenardsche Gegenfeldmethode. Beiden Methoden ist gemeinsam, da die Auf- 
zeichnung eindimensional und zeitlich nacheinander erfolgt. Die Schwierigkeit be- 


Lee || kathoae 


Lochblende 
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Soalt 


Analysaror 


Fig. 1. Versuchsanordnung 


steht dabei darin, den Elek- 
tronenstrahlstrom bzw. das 
magnetische Feld wahrend 
der MeSdauer konstant zu 
halten. 

Das spektrale Auf- 
lésungsvermégen — der 
Anordnung (Fig. 1) wird 
definiert als Halbwerts- 
breite der Linie der Elek- 
tronen ohne Energiever- 
luste. Es betragt bei 
einem Eintrittsspalt von 
6 u Breite und einer 
Strahlstromdichte von 
5 -10-§ A/cm? am Objekt 
0,8 eV fiir 25 keV-Elek- 
tronen. Die Begrenzung 
des Auflésungsverm6- 
gens ist einerseits durch 
die Breite des Eintritts- 
spalts und durch die 
Strahlapertur quer zum 
Spalt (~ 10~4rad), ande- 
rerseits durch die Max- 
well-Verteilung der ther- 
misch emittierten Elek- 
tronen (0,4 eV Halb- 
wertsbreite) und die 
anomale Energievertei- 
lung ® bedingt. Das Win- 


kelauflosungsvermégen der Gesamtanordnung senkrecht zur Dispersions- 


richtung ist besser als 3 - 10-4 rad. 


Die Streuuntersuchungen wurden an einkristallinen, freitragenden 
Silberfolien — hergestellt durch Epitaxie nach dem bekannten Verfahren 
von LASsEN und Brtck® — durchgefiithrt. Einkristallines Material sollte 


3 Marton, L., J.A. Simpson and T.F. McCraw: Rev. Sci. Instrum. 26, 855 


(1955). 


4 HorstMANN, M., G. MEYER u. H. RAETHER: Z. Physik 154, 633 (1959). 


5 BoerscnH, H.: Z. Physik 139, 145 (1954). 


6 Lassen, H., u. L. BRUcK: Ann. Phys. (5) 22, 65 (1935). 
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vermeiden, da8 Elektronen der Primarenergie durch mehrfache elastische 

Streuung an verschieden orientierten, hintereinander liegenden Kristallen 

in den Untergrund zwischen den Interferenzmaximis gelangen, wie dies 
z.B. bei den Versuchen von LEon- 
HARD? der Fall ist. 


ie 
70° 
Ag (einkristallin) 
25 keV - Elekrronen 
Ag (einkristallin ) 
25 keV -Elektronen 
70° 
y/ a 
p (000) 
(200)-Reflex 
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0 AE 40eV 
Jf Ag (polykristallin) 
- RUDBERG 
52°10? prscheinlich nach 
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pea sl 
if 
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Fig. 2. Energieverluste von 25 keV-Elektronen Fig. 3. a Energieverluste von 25 keV-Elektronen in 
in einkristallinem Silber, Parameter: Streu- einkristallinem Silber in Richtung (000) des Prim4rstrahls 
winkel. Fiir die Spektren 4,1 - 107%, 6,2 - 107%, und in Richtung des (200)-Reflexes. b Energieverteilung 
1°10-2 und 1,8-+10-? stimmen die Maxima yon 222 eV-Elektronen nach der Reflexion an poly- 
von AE=0O nahezu iiberein und sind nur kristallinem Silber nach RupBEerG"; wahrscheinlich 
linearer IntensitatsmaBstab, Nullpunkt unterdrtickt, 


einmal eingezeichnet 
Kurve vom Verfasser gestrichelt erganzt 


Versuchsergebnisse 

Auf Fig. 2 sind die Energiespektren von 25 keV-Elektronen nach dem 
Durchgang durch eine 150 A dicke Silberfolie bei verschiedenen Streu- 
winkeln (Parameter) dargestellt. Mit steigendem Streuwinkel nimmt die 
Elektronenintensitét ab. Nur bei den Streuwinkeln der Interferenz- 
maxima (Fig. 3a) steigt die elastische und unelastische Streuintensitat 
wieder an*. 

* Das Spektrum fiir Pyoq ist nicht in Fig. 2 eingezeichnet, damit Uberschneidun- 
gen der Kurven vermieden werden. 
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a) Elastische Streuung. Zundchst ist in Fig. 2 die Tatsache bemer- 
kenswert, daB trotz des einkristallinen Streumaterials bei allen Winkeln 
starke Intensitatsmaxima fiir den Energieverlust Null auftreten. Also 
werden Elektronen in alle Streuwinkel elastisch gestreut, auch in den 
Untergrund von Laue-Diagrammen. Die Winkelverteilung der elastisch 
gestreuten Elektronen ist in Fig. 4 wiedergegeben. Sie setzt sich aus dem 
elastischen‘‘ Untergrund und den Interferenzmaximis (000) und (200) 
zusammen. Die Intensitat 
des elastischen Unter- 
grundes ist bis # = 2-10? 
T || 00) rad vom Streuwinkel un- 
abhangig. Uber die Inten- 
sitat der Interferenz- 
maxima sollen hier keine 
Aussagen gemacht wer- 
den. Sie richtet sich nach 
der dynamischen Theorie, 
da nach BoERSCH* wegen 
der Dicke der Streufolie 
die Voraussetzungen der 
kinematischen Theorie 
nicht erfiillt sind. 

Fiir den diffusen elasti- 
schen Untergrund gibt 
es zwei Deutungsméglich- 
keiten: 


Ag (einkristallin) 
25 keV -E/ekrronen 


i 


a = 


70\- 


7 es ee ¥ 5-10? 1. Streuung an_ sta- 
ad mare : 
; oan _  « tistisch verteilten Leerstel- 
Fig.4. Winkelverteilung von 25 keV-Elektronen von einkristalli- “ Z : ¥ 
nem Silber, Parameter: Energieverluste 4E =0; 3,6; 19,5 eV Len, Zwischengitter plat- 
zen und Fremdatomen 
(v. LauE’). Aus dem Verlauf des Untergrundes kann eventuell auf 
GesetzmaBigkeiten der Fehlordnung und die zugehérigen Formfaktoren 
geschlossen werden. 


2. Schwingungen des Kristallgitters. Theorien fiir den Temperatur- 
einfluB auf die Streuung existieren nur fiir Réntgenstrahlen. Die Theo- 
rien von DEBYE*!° ergeben fiir R6ntgenstrahlen einen monoton mit dem 
Streuwinkel ansteigenden elastischen Untergrund; bei der Elektronen- 
streuung ist diesem Anstieg der durch den Rutherford-Nenner verursachte 
steile Intensitaétsabfall mit steigendem Streuwinkel iiberlagert. Nach 

? Borrscu, H.: Z. Naturforsch. 2a, 615 (1947). 

8 Laur, M. v.: Ann. Phys. (4) 56, 497 (1918). 


SDEBYE,.P.+ Verh. dtschiyphys.s Gesiv15" 7385(1913)): 
10 DreBYE, P.: Ann. Phys. (4) 43, 49 (1914). 
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FAXEN-WALLER! hat die kontinuierliche Streustrahlung keinen mono- 
tonen Verlauf, sondern flache Maxima in der Nahe der Interferenzpunkte. 
Diese k6nnen nach LonspALE und SKREBOWSKI? AnlaB zur Entstehung 
von ,,diffusen Flecken‘‘ geben. v, LavE!8 berticksichtigt den durch 
Gitterschwingungen verursachten Doppler-Effekt. Das Ergebnis seiner 
Rechnung ist im Intensitaétsverlauf mit dem von FAXE£N-WALLER 
identisch; der Unterschied besteht darin, daB jetzt ein Teil der Streu- 
strahlung durch den Doppler-Effekt etwas spektral verschoben ist. Diese 
Verschiebung ist jedoch mit der verwendeten MeBanordnung nicht auf- 
zuldsen. 


Die experimentelle Entscheidung zwischen diesen Deutungsméglich- 
keiten kann z.Z. nicht getroffen werden. 


Wegen des ,,elastischen‘‘ Untergrundes ist es nicht méglich, mit 
einem Elektronenfilter!* in einem Elektronenbeugungsdiagramm den 
Kontrast zwischen Kristallreflexen und Untergrund beliebig zu ver- 
starken. 


b) Unelastische Streuung. Die Verteilung der unelastisch gestreuten 
Elektronen ist besonders in Nahe des Primarstrahls stark vom Streu- 
winke] abhangig (vgl. Fig. 2 und 4). Das Spektrum der Elektronen in 
Richtung des Primarstrahls (= 0) zeigt eine scharfe und intensive Linie 
bei 3,6 eV, eine etwas breitere bei 7,5 eV und eine Bande mit flachen 
Maximis bei etwa 16, 19,5 und 25,5 eV, der sich ein langsamer Abfall in 
Richtung héherer Energieverluste anschheBt. 


Mit steigendem Streuwinkel fallt die Intensitat der kleinen Energie- 
verluste rascher ab als die der groéBeren. Die Linie 3,6 eV ist z.B. bei 
9?=3-10-% rad schon im unelastischen Untergrund verschwunden. Auch 
die Form der Bande ist stark vom Streuwinkel abhangig. Fiir gréBere 
Streuwinkel ergibt sich schlieBlich folgende Verteilung: Der Linie der 
elastisch gestreuten Elektronen folgt ein Intensitatsminimum, bei 7 bis 
8 eV steigt die Intensitat an, erreicht bei ~ 25 eV ein Maximum und fallt 
dann flach ab. 


Bemerkenswert ist, daB in den Richtungen der Kristallreflexe (®zo9) 
auch die Intensitat der unelastischen Streuung gegentiber der Umgebung 
verstarkt ist. Hier wiederholt sich die Energieverteilung des Primar- 
strahls, wobei der Abfall zu héheren Energieverlusten hin etwas lang- 
samer als bei # =0 (Fig. 3a) erfolgt. 


11 WaLteER, I.: Z. Physik 17, 398 (1923). — Ann. Phys: (4). 83,0153) (1927). — 
Faxtn, H.: Ann. Phys. (4) 54, 615 (1918). — Z. Physik 17, 266 (1923). 

12 LoNSDALE, K.: Rep. Progr. Phys. 9, 256 (1942/43). — SKREBOWSKI, J.: Proc. 
Phys. Soc. Lond. 61, 430 (1948). 
13 Taur, M. v.: Ann. Phys. (4) 81, 877 (1926). 
14 Borrscu, H.: Optik 5, 436 (1949). 
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Diskussion der unelastischen Streuung und ihre Deutung 


Es soll gezeigt werden, daB bei den Energieverlusten kleiner Energien 
die 3,6 eV-Linie durch Plasmaschwingungen und die 7,5 eV-Linie durch 
Ubergainge vom 5s- zum 5 p-Band hervorgerufen werden. 


a) Vergleich mit anderen Messungen. Energieverluste von Elektronen 
in Silber sind schon frither von verschiedenen Autoren 1516 mit z.T. 
voneinander abweichenden Ergebnissen untersucht worden. RUDBERGs’® 
Messungen der Energieverteilung von 50 bis 370 eV-Elektronen nach der 
Reflexion an polykristallinem Silber (Ablenkwinkel 90°) lassen sich mit 
den vorliegenden MeBergebnissen vergleichen, da in seiner Arbeit 
Intensitatskurven von Spektren wiedergegeben sind, die mit der gleichen 
hohen Trennscharfe aufgenommen wurden und sich tiber denselben 
Bereich erstrecken. Das Spektrum fiir 9=0 der Fig.2 stimmt trotz der 
ganz anderen Versuchsbedingungen mit den Messungen RUDBERGs mit 
222 eV-Elektronen iiberein (Fig. 3a u. b). RUDBERG findet bei Silber 
eine scharfe Linie bei 3,9 eV, eine etwas breitere bei 7,8 eV und eine Bande 
zwischen 15 und 26eV. Dabei ist die Intensitat der unelastischen 
Streuung besonders bei héheren Energieverlusten gréBer als bei den 
Messungen mit 25 keV-Primarelektronen. 

DaB nur das Spektruin #=0 der Fig. 2 zum Vergleich mit RUDBERGs 
Messungen herangezogen werden kann, liegt unter anderem an der bei 
den eigenen Versuchen verwendeten viel héheren Primarenergie. / 


b) Theoretische Betrachtungen. RUDBERG und SLATER!® 1” haben die 
Bethesche Theorie!’ weiterentwickelt und versucht, die in den Spektren 
auftretenden Maxima als Band-Band-Ubergange zu deuten. Diese 
Interpretation erfordert angenaherte Proportionalitat zwischen Intensitat 
des Energieverlustspektrums J(4E) und lichtoptischer Absorption nk: 


Iy~nk. (1) 


Jedes Maximum im Energiespektrum J, (iw) mu8 einem Maximum im 
Absorptionsspektrum ”k entsprechen. 

Eine Verbesserung der Theorie fiir die Streuung in kleine Winkel 
ergibt sich, wenn die Polarisation der Streusubstanz durch das Feld des 
Strahlelektrons beriicksichtigt wird. Dies fiihrt zur dielektrischen Theorie 
(HUBBARD, FROHLICH und PELZER**, NOZIERES und PINES”), Danach 


15 KLEINN, W.: Optik 11, 226 (1954). — Marton, L., and L.B. LEDER: Phys. 
Rev. 94, 203 (1954). — RuTHEMANN, G.: Ann. Phys. (6) 2, 113 (1948). — Wata- 
NABE, H.: J. Phys. Soc. Japan 9, 920 (1954). 

16 RUDBERG, E.: Phys. Rev. 50, 138 (1936). 

17 RUDBERG, E., and J.C. SLATER: Phys. Rev. 50, 150 (1936). 

18 BETHE, H.: Ann. Phys. (5) 5, 325 (1930). 

19 HUBBARD, J.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 68, 976 (1955). 

20 FROHLICH, H., and H. PELzER: Proc. Phys. Soc. Lond. A 68, 525 (1955). 

21 Nozibres, P., and D. Pines: Phys. Rev. 113, 1254 (1959). 
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ist die Wahrscheinlichkeit J fiir ein Elektron, beim Sto8 eine Energie hw 
zu verlieren und einen Impuls #f zu iibertragen, angenahert proportional 
zu 
jE hi ig ete 

2~Im eae 
é(f,w) =e+7e, ist die komplexe Dielektrizitatskonstante. Fiir ver- 
schwindend kleine f, also fiir sehr kleine Streuwinkel #, kénnen ¢, und e, 
aus den optischen Konstanten 2 und k ermittelt werden: 

n-k 
2 OR I a 


Es sind also Intensitatsmaxima in den Elektronenenergiespektren bei 
den Energien zu erwarten, bei denen der Ausdruck (2) Maxima besitzt. 

Einmal kann das in der Nahe von lichtoptischen Absorptionsbanden, 
also in der Nahe von J,(max) der Fall sein, wobei jetzt im allgemeinen 
die Lage des Energieverlusts J(max) im Vergleich zur Absorptionsbande 
JI,(max) infolge des Nenners von (2) verschoben sein wird. 

Andererseits besteht jedoch auch die Méglichkeit, daB Elektronen 
beim Durchgang durch Festkérper Energie durch Anregung von longitudi- 
nalen elektrischen Schwingungen verlieren (Plasmatheorie von BoHM 
und Pinrs”*). Plasmaschwingungen treten bei den Frequenzen a, auf, 
fiir die ¢, =n?— k? verschwindet, d.h., fiir die n?=k?, und die ,,.Damp- 
fung‘‘ nk klein ist. Bei diesen Frequenzen wird unter Umstanden der 
Ausdruck |e]=?+? ein Minimum durchlaufen, so daf J, dort ein 
Maximum besitzt. 

In Fig. 5a ist-das Produkt xk, der Bruch wk/(n*-+-k?)? sowie der 
Realteil der Dielektrizitatskonstante ¢,=mn?— k® fiir Silber als Funk- 
tion der Energie aufgetragen. Die optischen Konstanten im Sichtbaren 
und im nahen UV wurden der Arbeit von Minor? entnommen, fiir das 
Vakuum-UV wurden diese aus den Absorptionsmessungen von SIMONS™4 
und den Reflexionsmessungen von WALKER, RusTcGI und WEISSLER*® 
naherungsweise (Bereich iw >5,5 eV) ermittelt. In Fig. 5b ist noch- 
mals das Elektronenenergiespektrum fiir #=0 zwischen 2 und 10 eV zum 
Vergleich dargestellt. 


c) Diskussion des Energieverlustes 3,6 eV. In Fig. 5a ist bei m*— k* =0 
ein scharfes Maximum von J,, d.h. dieses Maximum ist durch Plasma- 
schwingungen verursacht *. Der 3,6 eV-Energieverlust liegt an derselben 


* Vgl. hierzu auch FROHLICH und PELZER”, 

22 Pings, D.: Rev. Mod. Phys. 28, 184 (1956). 

23 Minor, R.S.: Ann. Phys. (4) 10, 581 (1903). 

24 Simons, C.F.E.: Physica, Haag 10, 141 (1943). 

25 WALKER, W.C., O.P. Ruste and G.L. WEISSLER: jie Opt. soc. Amer: 49, 
471 (1959). 
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Stelle (Fig. 5b). Diese Ubereinstimmung zeigt, daB die 3,6 eV-Linie 
durch Plasmaschwingungen hervorgerufen wird. Fiir die Halbwerts- 
breite dE, dieser Linie ergibt sich theoretisch nach” dE, = nk -AE =0,9 
bzw. nach Fig. 5a dE, +0,3 eV. Beide Werte stehen nicht im Wider- 
spruch zu den MeBergebnissen. 

Nach der Plasmatheorie von Boum und Pryzs ist der Energiever- 
lust AE eine Funktion des Streuwinkels (Dispersion) : 


sp (AE (8) — AE (0)} =D®. (3) 


E ist die Energie der Pri- 
miarelektronen, D die Dis- 
persionskonstante. Uber die 
Winkelabhangigkeit der Linie 
3,6 eV (bezogen auf #=0) er- 
geben die Messungen keine 
sicheren Aussagen, da sie sich 
nur bis zu einem Winkel 
von 3-10 % rad verfolgen 1aBt. 
Aus den Energiespektren kann 
unter Beriicksichtigung des 
MeBfehlers nur soviel entnom- 


se Ag [einkristallin) men Me ibee dab D sicher 
25 keV-Llektronen kleiner als 0,7 ist. 

4 B=0 k ate 
Nopsiab Fiir D gibt die Theorie” 
a 5st in erster Naherung ohne Be- 

{ riicksichtigung von Elektro- 

nenaustausch 
ar OS rere 
b mE A 
0 70eV 


oS 
OE 
Fig. 5. a Verlauf von nk, nk/(n®-+ k*)® und s, = n®*— k® é 
als Funktion der Energie ftir Silber nach Minor®*, frequenz und Ey die Fermi- 


Dabei bedeuten Wp die Plasma- 


Stmons** und Waker u, Mitarb,*®. b Energiespektrum a she : 
von Silber, linearer IntensitatsmaBstab Gr enzenergle. Durch Einset- 
zen von @w, und Ey ergibt sich 
ee Si See af AE (0) ) m (5 
10 \8 e=)/ \ m* } m*~ ) 


Zunachst sei m* gleich der Masse m des freien Elektrons. Dann ist im 
Rahmen dieser Naherung D nur eine Funktion des Energieverlusts AE (0) 
und hangt nur schwach von ihm ab. Variiert AE(0) zwischen 3,5 und 
20 eV, so andert sich D nur von 0,29 bis 0,48. Ist m/m*<1, und das ist 
bei Silber der Fall, ergibt sich eine noch kleinere Dispersionskonstante. 
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Diese theoretischen Werte fiir D stehen nicht im Widerspruch zu der 
experimentellen, durch die MeBgenauigkeit gegebenen oberen Grenze 
von 0,7. 

Die Winkelabhangigkeit des differentiellen Anregungsquerschnitts fiir 
die 3,6eV-Linie geht aus Fig. 4 hervor. Es ergibt sich d Ose¢ev~ 0 8. 
Theoretisch?® sollte jedoch bei Streuwinkeln 10-2 9s 10-4 rad der 
differentielle Anregungsquerschnitt mit 9-2 abfallen. 

d) Diskussion des Energieverlusts 7,5eV. Dieser Energieverlust 
kommt nicht durch zweimalige Anregung der 3,6 eV-Linie zustande. 
Das folgt aus der verschiedenen Gestalt der Maxima (RUDBERG?*) und 
aus deren Abhangigkeit vom Streuwinkel. Vielmehr ist die optische 
Absorptionsbande zwischen 4 und 10 eV (Fig. 5) fiir die 7,5 eV-Linie 
verantwortlich. Diese Absorptionsbande entsteht nach Joos und 
KLOPFER*’ durch Quantenspriinge von dem mit Leitungselektronen halb 
gefiillten 5s-Band des Silbers zum 5/-Band. Durch die Polarisation 
wird J(max) in Richtung héherer Energieverluste verschoben, allerdings 
nicht bis /,(max) =9,5 eV, wie es die Kurve J, fordern wiirde. Jedoch 
ist dazu zu bemerken, daB die optischen Konstanten im fernen UV durch 
Kombination der MeBergebnisse verschiedener Autoren gewonnen wur- 
den und daher ungenau sein kénnen. 

Der Betrag des 7,5 eV-Energieverlusts ist in 1. Naherung vom Streu- 
winkel unabhangig, dagegen wird diese Linie mit steigendem Streu- 
winkel breiter. Diese Verbreiterung hangt vermutlich mit dem Verlauf 
der Energie-fKurve des 5s- und 5 #-Bands zusammen (vgl. hierzu auch 
TREDGOLD®®), 

e) Diskussion der Energieverluste bei hoheren Energien. Bei der sich 
von 15 eV zu héheren Werten erstreckenden Bande ist anzunehmen, daB 
es sich ebenfalls um Band-Band-Ubergange handelt. Hierfiir kénnen 
Ubergange von Elektronen aus dem 5s-Band zum 5d- bzw. 5s 5p-Term 
(2. Absorptionsband im fernen UV bei 15 eV’) in Frage kommen, ferner 
Anregung von Elektronen aus dem 4d-Band zu hoheren Niveaus. Wegen 
der fehlenden Messungen der optischen Konstanten im Bereich ha>10eV 
ist es nicht méglich, genauere Aussagen iiber diesen Energiebereich zu 
machen. 


Herrn Professor Dr. H. Boerscu danke ich sehr fiir das fordernde Interesse, das 
er der Durchfiihrung dieser Arbeit durch wertvolle Hinweise und anregende Dis- 


kussionen entgegenbrachte. 

Dem Senator fiir Wirtschaft und Kredit von Berlin sowie dem Bundesminister 
fiir den wirtschaftlichen Besitz des Bundes danke ich fiir die Bewilligung von ERP- 
Mitteln. Die Deutsche Forschungsgemeinschaft stellte in dankenswerter Weise 
Gerate fiir die Durchfiihrung dieser Arbeit zur Verfiigung. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Die Isotopieverschiebung zwischen den geraden 
Sr-Isotopen 84, 86, 88 und 90 und der Sprungim 
Kernvolumeneffekt bei der Neutronenzahl 50* 


Von 
K. HEILIG 
Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 20. September 1960) 


Die Isotopieverschiebung (Is.V.) zwischen den Sr-Isotopen 84, 86, 88 und 90 (Neu- 
tronenzahlen 46, 48, 50 und 52) wurde an angereicherten Isotopen mit einem tegi- 
strierenden photoelektrischen Fabry-Perot-Spektrometer untersucht. Als Licht- 
quellen dienten mit nur 1 ug Substanz beschickte Hohlkathoden, die gestatteten, 
die Resonanzlinien des I- und II-Spektrums wahrend 4 Std intensiv anzuregen. 


Die Is.V. der stabilen Isotope 84, 86 und 88 hat das Vorzeichen des Kernmassen- 
effekts. Die Is.V. zwischen dem Isotop 88 und dem radioaktiven Isotop 90 besitzt 
dagegen das Vorzeichen des Kernvolumeneffekts. Die Isotopenlage in den Sr II- 
Resonanzlinien ist: (84) —12,4-+0,5; (86) —5,8+0,3; (88) 0; (90) —11,4+1,2 
[- 10-3 cm-4]. Eine entsprechende Isotopenlage wurde in der Sr I-Resonanzlinie 
gefunden. 


Damit ist sichergestellt, da8 beim Einbau von zwei Neutronen auSerhalb der ab- 
geschlossenen Neutronenschale N = 50 der Kernvolumeneffekt der Is.V. von kleinen 
auf groBe Werte springt. Der bei N= 50 auftretende Sprung im Kernvolumen- 
effekt ist von der gleichen GréBe wie der seit langer Zeit bekannte Sprung bei N = 82. 


I. Einleitung 

Uber die Isotopieverschiebung (Is.V) zwischen den stabilen Stron- 
tiumisotopen ist bisher von HEYDEN und KOPFERMANN? und HUGHES? 
berichtet worden. Von besonderem Interesse ist jedoch die Is. V. zwischen 
dem radioaktiven Isotop Sr 90, das zwei Neutronen auBerhalb der abge- 
schlossenen Neutronenschale mit V =50 besitzt, und den stabilen Iso- 
topen, deren Neutronenzahlen N=<50 sind. Wie man aus der Unter- 
suchung der Is.V. bei den abgeschlossenen Neutronenschalen mit N = 82 
und N =126 weiB, andert der Kernvolumeneffekt (K.V.E.) beim zu- 
satzlichen Einbau von zwei Neutronen auBerhalb einer abgeschlossenen 
Schale sprunghaft seine GréBe von kleinen auf groBe Werte. Diese 


* Kurze Mitteilung in: Naturwissenschaften 47, 129 (1960). 
1 HEYDEN, M., u. H. KoprERMANN: Z. Physik 108, 232 (1938). 
2? HuGHES, R.H.: Phys. Rev. 105, 1260 (1957). 
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Unstetigkeiten im K.V.E. konnten durch die Untersuchung der relativen 
Isotopenlagen am Cer, NV =823,4 und am Blei, N =1265-7 sichergestellt 
werden. Auf Grund dieser Erfahrungen war zu vermuten, daB eine 
solche Unstetigkeit im K.V.E. auch bei N =50 auftreten sollte. Das 
bisher bei der Neutronenzahl 50 vorliegende Material deutete auf eine 
ahnliche Unstetigkeit hin, die jedoch nicht einwandfrei nachgewiesen 
werden konnte, da keine Messung der relativen Isotopenlage eines Ele- 
ments vorlag, bei der die Neutronenzahlen der untersuchten Isotope 
von N<50 bis N>50 variierten. 


Eine solche Messung an den Isotopen eines Elements ist zur einwand- 
freien Feststellung eines Sprungs im K.V.E. bei N =50 aus folgendem 
Grund unerlaBlich: Bei den mittelschweren Elementen kann der massen- 
abhangige Effekt der Is.V. von der gleichen GréBe wie der K.V.E. sein. 
Die massenabhangige Is.V. setzt sich bekanntlich zusammen aus dem 
Bohrschen Mitbewegungseffekt und dem Kopplungseffekt der Elek- 
tronen (vgl. z.B.8.%). Da sich der Kopplungseffekt nicht sicher berechnen 
1aBt, ist im Bereich der mittelschweren Elemente die Auswertung der 
experimentellen Isotopieverschiebungskonstante BC,,,1%8, die den 
K.V.E. beschreibt, mit erheblichen Unsicherheiten verkniipft. Deshalb 
ist es im Gegensatz zu den Messungen bei den Neutronenzahlen 82 und 
126, wo man den massenabhangigen Effekt vernachlassigen kann, nicht 
moglich, durch Vergleich der bisher bekannten Absolutwerte von 
Isotopieverschiebungskonstanten verschiedener Elemente in der Um- 
gebung von NV = 50 (vgl. 1°) mit Sicherheit auf einen Sprung des K.V.E. 
bei N =50 zu schlieBen. Dagegen muB sich ein solcher Sprung in der 
relativen Isotopenlage eines Elements feststellen lassen, da der massen- 
abhangige Effekt nahezu aquidistante Isotopenlage hervorruft, eine Ab- 
weichung von der Aquidistanz also notwendig durch den K.V.E. ver- 
ursacht sein muB. 


Im folgenden wird iiber die Is.V. der geraden Strontiumisotope 84, 
86, 88 und 90 berichtet. Die Untersuchung des radioaktiven Isotops 90 
erforderte die Konstruktion einer Lichtquelle (Hohlkathode), deren 


3 ARROE, H.: Phys. Rev. 93, 94 (1954). 

4 Brix, P., u. H. Frank: Z. Physik 127, 289 (1950). 

5 Brix, P., H. v. Buttrar, F.G. Hourermans u. H. KoprerMANN: Z. Physik 
133, 192 (1952). 

6 STEUDEL, A.: Z. Physik 133, 438 (1952). 

7 BralsE, J.: Théses, Paris 1957. ; 

8 KOPFERMANN, H.: Kernmomente, 2. Aufl. Frankfurt a. M.: Akademische 
Verlagsgesellschaft 1956. . — 

9 WitETs, L.: Handbuch der Physik, Bd. XX XVIII/1, S. 96. Berlin-G6ttingen- 
Heidelberg: Springer 1958. 

10 Brrx, P., and H. KopFERMANN: Rev. Mod. Phys. 30, 517 (1958). 
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Betrieb mit extrem geringen Substanzmengen médglich ist. Die Mes- 
sungen wurden mit einem registrierenden photoelektrischen Fabry- 
Perot-Spektrometer ausgefiihrt. 


II. Experimentelle Anordnung 


Das Schema des registrierenden photoelektrischen Fabry-Perot- 
Spektrometers, das nach dem von Jacguinot und DurouR™ angegebe- 
nen Prinzip arbeitete, zeigt Fig. 1. 


Hotikathoden Fabry-Peror-laterterometer Glasspektograph 


Beaienungsrauin Spekrrographenraum 


Fig. 1. Schema der Versuchsanordnung 


a) Lichtquelle. Als Lichtquellen dienten mit fliissiger Luft gekiihlte 
Hohlkathoden. Die bekannten gefahrlichen Eigenschaften des Sr 90 
machten die Konstruktion einer speziellen Hohlkathode notwendig, die 
die Anregung der Sr-Linien mit auBerst geringen Substanzmengen er- 
moglichte. Fig.2 zeigt den Aufbau einer Hohlkathode, die sich fiir die 
vorliegenden Arbeiten bewahrt hat. In den Boden der Hohlkathoden- 
bohrung kann ein diinnes Aluminiumbandchen eingeklemmt werden, 
an dessen Spitze die Substanz (Strontiumnitrat) aufgebracht ist. Das 
Aufbringen erfolgte auf zweierlei Weisen: bei dem Isotop Sr 90 wurde 
ein Tropfen konzentrierte, waBrige Sr(NO;).-Lésung auf dem Bandchen 
durch Bestrahlen mit einer Infrarotlampe eingedampft. Bei den stabilen 
Isotopen wurde ein kleiner Kristall auf die Spitze des Bandchens gelegt 
und durch Vorbeistrémen kalter Luft, wie sie beim Verdampfen von 
fliissiger Luft entsteht, abgekiihlt, wobei sich der Kristall im Kondens- 
wasser léste. Diese Lésung wurde dann eingetrecknet. Die auf diese 


i Jacguinort, P., et CH. Durour: J. Rech, Cent. Nat. Rech. Sci. 6, 91 (1948). 
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Weisen aufkristallisierte Substanz haftete auBerordentlich fest. Das 
praparierte Bandchen wurde in die Hohlkathodenbohrung eingesetzt, 
die Hohlkathode zusammengebaut, evakuiert und mit Edelgas gefiillt. 

Beim Einschalten des Entladungsstroms (10 mA) zerstaubt das Band- 
chen innerhalb weniger Sekunden. Die auf die Spitze des Bandchens 
aufgebrachte Substanz wird dabei bevorzugt auf den oberen Teil der 
Kathodenbohrung aufgedampft, was erfahrungsgem4B fiir die Anregung 
des Spektrums giinstig ist. Die Hohlkathode wurde nicht wie iiblich 


WS Glas 
Aluminum 
Remnalumintum 


SG 
VZZLILLL LLL LLIN 
< 


Ave 
Yj 


LA 
kathode 
nach sec Brenndaver 


Hohlkathode neu zusammengebout 


Fig. 2. Hohlkathode zur Anregung sehr geringer Substanzmengen. MaBe in mm 


im zirkulierenden Edelgasstrom betrieben, sondern von der Vakuum- 
apparatur abgetrennt. Die Reinheit des beobachteten Spektrums wurde 
durch den Verzicht auf die Zirkulation in keiner Weise beeintrachtigt. 


b) Optische Anordnung. Die optische Anordnung entsprach im 
wesentlichen der bereits bei STEUDEL!? beschriebenen. Das Fabry- 
Perot-Interferometer stand im parallelen Strahlengang vor einem Zeiss- 
Dreiprismenapparat mit konstanter Ablenkung, der als Vorzerleger 
diente. Das Feinstrukturspektrum konnte (ohne Interferometer vor dem 
Spektrograph) durch Drehen der Prismen mit einem Motor registriert 
werden. 

Zur Hyperfeinstrukturuntersuchung wird das Licht der gewiinschten 
Feinstrukturlinie auf die vor dem Multiplier befindliche Lochblende 
gelegt. Auf diese Lochblende ist das Zentrum des Ringsystems des Inter- 
ferometers einjustiert. Der Durchmesser dieser Blende war so klein, 


12 SrrUDEL, A.: Z. Physik 152, 599 (1958). 
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daB die Halbwertsbreite der registrierten Komponenten durch den Ein- 
fluB dieser Blende um weniger als 3% vergréBert wurde. Das Regi- 
strieren der Hyperfeinstruktur erfolgt in der tiblichen Weise durch line- 
aren Druckanstieg im Interferometergehduse zwischen 0 und 1 Atm. 
Es hat sich bewahrt, den zum Regi- 
strieren verwendeten Multiplier zur 
Verminderung des thermischen Dun- 
kelstroms zu kiihlen. Die fiir den 
Multiplier RCA1P21 verwendete 
Kihlung ist in Fig. 3 dargestellt. Der 
Photostrom wurde tiber einen Gleich- 
stromverstarker auf einen Kompen- 
sationsschreiber gegeben. Die Zeit- 
konstante der elektrischen Anord- 
‘ulipler yang betrug fiir die Hyperfeinstruk- 
eae? turuntersuchungen 3 bis 6 sec. 

c) Messung kleiner Is.V. Die 
Is.V. in den Linien des Strontiums 
ist kleiner als die Halbwertsbreite 


Lintullrohl te Zuleitungen 


Gumi 


Watle 


Psion Sesge der Hyperfeinstrukturkomponen- 
pe ten. Zum photographischen Nachweis 
Siehtstreiten S Kupler einer solch kleinen Is.V. mu8B man 


entweder die Interferenzen zweier 
Isotope abwechselnd auf der gleichen 


\ — Kork Platte photographieren, oder aber 
\ ’ die Interferenzen der Isotope auf eine 


Fig. 3. Kiihlung des Photomultipliers. Der Multi- Referenzlinie beziehen. Oft liegen 
plier steckt in einem Kupferrohr, das ihn warme- bei di bh hi h s 
leitend mit der fliissigen Luft verbindet. Wenn el esen Pp otograp ischen Ver- 
das Einftillrohr nach dem EingieBen der fliissigen fahren die Belichtungszeiten in der 
Luft verschlossen wird, kann die verdampfende « 

Luft nur durch das innere Messingrohr und den GréBenordnung von Stunden. De- 
Kork entweichen. Das verhindert, daB sich an poeta He oO we ee 2 
dem Spannungsteiler Feuchtigkeit niederschlagt. Justierungen des Fabry Perot Inter 


3/, Liter fliissige Luft verringern den Dunkel- ferometers lassen sich in diesen 
uae eae Wattec ohae Kiteag -Zeiten meist nicht véllig vermeiden, 
so da8 die Auswertung der Inter- 
ferenzstruktur durch die Verschmierung der Komponenten nicht mit 
optimaler Genauigkeit erfolgen kann. Bei der photoelektrischen Methode 
ist es jedoch méglich, schon in wenigen Minuten eine Registrierkurve 
herzustellen, aus der sich die Is. V. zweier Isotope ablesen laBt. Zu diesem 
Zweck gibt man das Licht zweier Hohlkathoden, die mit verschiedenen 
Isotopen beschickt sind, abwechselnd auf das Spektrometer, so daB die 
Komponenten der beiden Isotope alternierend registriert werden. 
Fig. 4 und 5 zeigen Beispiele fiir solche Registrierkurven. An den mit 
Pfeilen bezeichneten Stellen ist die Hohlkathode gewechselt worden. Je 
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ein Dispersionsgebiet wurde mit dem Licht eines Isotops geschrieben. 
Das Auswechseln der Hohlkathode erfolgte mit einer Schwenkvorrichtung 


Sr 90 St 88 


Srg0 = S188 Bs 
es a 


Fig. 4. Ausschnitt aus einer Registrierkurve der Sr II-Linie 4216 A 4 fiir die Isotope Sr 88 und Sr 90. Wechsel 

der Lichtquellen an den mit Pfeilen bezeichneten Stellen. Dispersionsgebiet: (a+ b)/2, Komponentenver- 

schiebung (a —b)/2. Wachsende Wellenzahlen nach rechts. Registriergeschwindigkeit etwa 5 min fiir zwei 
Dispersionsgebiete. Zeitkonstante der elektrischen Anordnung 3 sec. Etalonabstand 29,98 mm 


(vgl. Fig.1). Zwei von der Vakuumapparatur abgetrennte Hohl- 
kathoden sitzen in einem Arm, der sich um eine senkrechte Achse um 


Sr.90 Sr 88 a S790 


Srg90 é S788 b A 


Fig. 5. Ausschnitt aus einer Registrierkurve der Sr I-Linie 2 4607 A fiir die Isotope Sr 88 und Sr 90. Weitere 
Angaben s. Fig. 4 


einen solchen Winkel drehen laBt, daB nach dem Schwenken die zweite 


Hohlkathode auf 0,1 mm genau an der Stelle sitzt, wo sich vorher die 
erste Hohlkathode befand. Es ist wesentlich, da8 das Licht der beiden 
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Hohlkathoden in genau der gleichen Weise das Interferometer durch- 
setzt, da bei unterschiedlichem Lichtweg eine scheinbare Is.V. zwischen 
den beiden Isotopen entstehen kann. Durch Blindversuche mit dem 
gleichen Isotop in beiden Hohlkathoden konnte nachgewiesen werden, 
daB eine solche scheinbare Is.V. nicht auftrat. 

Das beschriebene Verfahren zur Registrierung kleiner Is.V. besitzt 
gegentiber dem photographischen Nachweis weiterhin den Vorteil, dab 
gelegentliche Dejustierungen sofort an einer Abnahme des Auflosungs- 
vermogens der Apparatur festgestellt werden kénnen. Die Registrierung 
kann dann im Gegensatz zu einer photographischen Aufnahme abge- 
brochen und die Apparatur nachjustiert werden*. Die zur Auswertung 
benutzten Registrierkurven wurden im allgemeinen so hergestellt, daB 
sie aus einer ungeraden Anzahl Ordnungen, z.B. sechs Ordnungen des 
einen und sieben Ordnungen des anderen Isotops bestanden. Man erhalt 
dann sechs kleinere und sechs gréBere Abstande (s. Fig. 4). Bei den 
benutzten groBen Etalonabstanden zwischen 25 und 40 mm kénnten ohne 
weiteres bei einer Druckdifferenz im Interferometer von 760 Torr sehr 
viel mehr aufeinanderfolgende Ordnungen registriert werden. Um syste- 
matische Fehler zu vermeiden ist es jedoch zweckmaBiger, nur etwa 
13 Ordnungen zu registrieren und dann eine neue Kurve mit tiber- 
priifter Justierung des Spektrometers herzustellen. 


III. Messungen 
a) Benutzte Prdparate. Tabelle 1 enthalt die Isotopenzusammenset- 
zung der benutzten Praparate. Die stabilen Isotope Sr 84, 86 und 88 
sind aus Oak Ridge **, das Sr 90 ist aus Amersham *** bezogen worden. 


Tabelle 1. Relative Hdufigkeiten der Strontiumisotope (massenspektrometrische 
Angaben) 


Massenzahl | ee Tae 87 | 88 | 89 90 
= : 45 : == a < =" | | = 
Neutronenzahl | 46> 5 ago ao ets 51 52 
| if 
os ce . . ~ | 
Haufigkeit im Sr 84-Praparat. . | 54,3 | 13,7. | 3,8 28,2 _ — 
Haufigkeit im Sr 86-Praparat. . 0,03 | 88,6 | 2,8 8,6 = = 
Haufigkeit im Sr 88-Praparat. . | 0,035) 0,080 0,216 | 99,67 — = 
Haufigkeit im Sr 90-Praparat. . — j 0)29 0,21 43,6 | 0,001 | 55,9 
Haufigkeit im natiirlichen Isoto- 
DENGEMISGH oun te CnC 0,56 9,86 | 7,02 | 82,56 — _ 


* Wahrend der Durchfiihrung dieser Arbeit erschien eine Ver6ffentlichung iiber 
die Is.V. am Quecksilber', in der eine &hnliche Methode zur Messung von Is.V. 
beschrieben wurde. 

** Oak Ridge National Laboratory, Oak Ridge, Tenn., U.S.A. 

xxx The Radiochemical Centre, Amersham, Buck., England. Die massenspektro- 
mnetrische Untersuchung des Sr 90-Praparats erfolgte in Amersham durch die 
freundliche Vermittlung von Dr. J.S. BurGEss. 

13 McCLunG, F., and J.R. Hormes: J. Opt. Soc. Amer. 47, 297 (1957). 
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Zum Vergleich sind die Haufigkeiten im natiirlichen Isotopengemisch 
angegeben. 

In dem Sr 90-Praparat darf das Sr 89 nicht enthalten sein, da die 
Hyperfeinstrukturaufspaltung dieses Isotops nicht bekannt ist. Fiir die 
Experimente standen 50 mC Sr(NOg), in konzentrierter waBriger Lésung 
aus einem gealterten Praparat zur Verfiigung. AuBer den in der Tabelle 4 
genannten Strontiumisotopen sind viermal soviel Barium und Spuren 
anderer Elemente in diesem Praparat enthalten. Im Spektrum waren 
jedoch in der Umgebung der interessierenden Strontiumlinien keine 
Fremdlinien vorhanden. 


Die Messungen wurden an den drei Resonanzlinien ausgefiihrt, die 
in Tabelle 2 verzeichnet sind. 


Tabelle 2. Untersuchte Strontiumlinien 


—_—_———— 


Spektrum | Ubergang |  Wellenlange 
SS eee ee ee eee 
| | 
Srl | S5s*2S5—5s5p4R | 14607,3A 
Sell | $5 *Sije—5SP *B, | A42ts.sA 
rit) 5s" "Sijg—5p “222, | £4077,7.4 


b) Anregungsbedingungen. Vorversuche ergaben, daB von Strontium- 
oxyd, -karbonat, -chlorid und -nitrat die beiden letzten etwa zehnmal 
gréBere Intensitat der genannten drei Linien lieferten als Oxyd und 
Karbonat unter sonst gleichen Bedingungen. Die Is. V.-Messungen 
wurden mit Strontiumnitrat ausgefiihrt. 


Argon und Neon regen bei Drucken zwischen 0,1 und 1,8 Torr die drei 
Linien nur sehr schwach an. Mit Krypton sind die Intensitaten der 
Linien gut, mit Helium halb so stark wie bei Krypton. Die Sr I-Linie wird 
von einer Kryptonlinie tiberdeckt, so daB sie nur mit Helium registriert 
werden konnte. 

Fiir samtliche Vorversuche wurde das natiirliche Isotopengemisch in 
einer abgetrennten Hohlkathode benutzt. Die Stromstarke in der Hohl- 
kathode betrug bei den Vorversuchen 10 mA, bei den Messungen zwischen 
3 und 20 mA. 

Mit 1 bis 10 ug Sr(NO3), in der Hohlkathode sank die Intensitat der 
Strontiumlinien allmahlich und war nach 6 bis 10 Std Brenndauer un- 
gentigend ftir eine Hyperfeinstrukturuntersuchung *. 

Ist die Intensitat fiir ene Messung zu gering geworden, so laBt 
sich die Hohlkathode durch griindliches Auspumpen und eine neue 


* Mit 1 g Strontiumnitrat in der Hohlkathode war die Intensitat beim Brenn- 
beginn etwa doppelt so groB wie mit 10 ug, die Brenndauer etwa siebenmal so lang 
wie bei 10ug. Die Hohlkathode, die 1g Substanz enthielt, wurde ohne Stift 
_ (s. Fig. 2) betrieben. 
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Edelgasfiillung regenerieren und brennt dann noch einmal etwa halb so 
lang wie die neu gefiillte Hohlkathode. 

Ein Zehntel Mikrogramm Strontiumnitrat ist die geringste Substanz- 
menge, mit der sich noch ausreichende Intensitat fiir eine Hyperfein- 
strukturuntersuchung von 4 Std Dauer erzielen lieB. Diese Menge ent- 
spricht 5- 10/4 Strontiumatomen in der Hohlkathode. 

Fir die Messungen am Sr 90 wurden insgesamt fiinf Hohlkathoden- 
topfchen benutzt, die mit 50 bis 500 wC Sr 90 beschickt waren. (1 ug 
Sr(NOs).- 4 HzO + Y(NOs)2 entspricht einem Praparat von 100 uC.) 
Insgesamt wurden fiir die vorliegenden Is. V.-Messungen 2 mC Sr 90-Nitrat 
verbraucht. 


c) Strahlenschutz; Préparation der Sr 90-Hohlkathoden. Die fiir die 
Messungen verwendeten Substanzmengen waren so gering, daB bereits 
die Glas- und Metallteile der Hohlkathode eine ausreichende Abschir- 
mung darstellten. Dagegen ist die Inkorporierung von Sr 90 extrem 
gefahrlich (s. z.B.14). Da das Sr 90 nur als Nitrat verwendet wurde und 
das Nitrat leicht hygroskopisch ist, war die Méglichkeit, daB bei den 
vorgenommenen Praparationen Sr 90 in Staubform in die Luft gelangen 
konnte, auBerordentlich gering. Deshalb wurde die Aktivitat der Luft 
nur beim Eindampfen der Nitratlosung kontrolliert, in allen anderen 
Fallen lediglich die méglicherweise kontaminierten Gerate und Arbeits- 
platze ttberwacht. Die Messungen wurden mit einem Glockenzahler 
ausgefiihrt, teils direkt, teils mit einem Schmiertest, d.h. die zu unter- 
suchende Stelle wurde mit Filtrierpapier abgerieben und die Aktivitat 
dieses Papiers unter einem Glockenzahler in einem 5 cm starken Bleihaus 
gemessen. Die Nachweisgrenze lag bei 1077 uC. 

Im Institut fiir Radiochemie in Karlsruhe wurden aus der 50 mC 
enthaltenden Ampulle mit einer vorher grob geeichten Kapillarpipette je 
etwa 2mm Sr(NOs).-Lésung entnommen, aut die Bandchen gebracht 
und 30 min lang mit einer Infrarotlampe eingetrocknet. Die Aktivitat 
auf den einzelnen Bandchen wurde durch Vergleich mit einem geeichten 
Phosphor 32-Praparat gemessen. Die praparierten Bandchen wurden in 
die Kathodentépfchen gesteckt und nach Heidelberg transportiert. 

In die fiir das Sr 90 vorgesehene Hohlkathode war am Rohransatz 
zur Pumpe ein Schwebstoff-Filter AF 100, in die Zuleitung zum Pump- 
stand hinter einer Schliffverbindung ein zweites solches Filter eingeklebt. 
Unter entsprechenden VorsichtsmaBnahmen wurde die Hohlkathode 
zusammengebaut, evakuiert und anschlieBend mit Edelgas gefiillt. Da 
wegen der Nahe der Sr 90-Hohlkathode erst nach dem Abnehmen der 
Hohlkathode vom Pumpstand die Aktivitat des zweiten Filters gemessen 


14 Progress in Nuclear Energy Series VI, Vol. 1. London, New York, Toronto: 
Pergamon Press 1956. 
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werden konnte, wurde die Schliffverbindung, die die Hohlkathode mit 
dem zweiten Filter verband, mit einem Schlauch aus nasser Watte um- 
hullt und Schliffe und Watte zusammen auseinandergezogen. Spuren des 
Sr 90-Nitrats, die vielleicht durch das erste Filter hindurchgetreten 
waren, sollten von der Watte aufgenommen werden. Es zeigte sich in 
allen Fallen, daB in dem zweiten Filter zwischen Hohlkathode und Pump- 
stand kein Sr 90 nachzuweisen war. Auch die Ouecksilber- und Kohle- 
ktihlfallen des Pumpstands waren frei von Sr 90. Da wahrend des Zu- 
sammenbaus Sr 90 verschleppt worden sein konnte, wurden insgesamt 
74 Schmiertests ausgefiihrt. Es wurde keine Kontamination durch 
Sr90 gefunden. Wahrend der Messung war die Schwenkvorrichtung, 
in der die Hohlkathode gehaltert war, mit einem luftdicht schlieBenden 
Bleihaus mit Bleiglasfenster umhiillt. 


IV. MeBergebnisse 


Die Verschiebung zwischen den Komponenten zweier Isotope ergibt 
sich aus der Registrierkurve als die Halfte der Differenz aus groBen und 
kleinen Abstanden (vgl. Fig. 4). Aus der registrierten Komponenten- 
verschiebung erhalt man die gesuchte Is.V. durch Multiplizieren mit 
einem Faktor, der sich aus der Isotopenhaufigkeit (Tabelle 1) berechnen 
1aBt, wenn die gemessenen Komponenten symmetrisch sind; dann sind 
nadmlich die in beliebigen Héhen einer Komponente gemessenen Mitten 
mit der Lage des Schwerpunkts der Komponente auf der y-Achse iden- 
tisch. Diese Bedingung wird, wenn die Is.V. kleiner als die Halbwerts- 
breite einer Komponente ist, in drei Grenzfallen erfiillt: 


1. Wenn die Haufigkeit aller Isotope etwa gleich groB ist, 2. wenn 
zwei Isotope gleich haufig sind und die Haufigkeit des dritten klein gegen 
die der beiden anderen ist, 3. wenn die Haufigkeit zweier Isotope klein 
ist verglichen mit der des dritten. Der zweite Fall liegt vor beim Sr 90, 
der dritte beim Sr 88 und gerade noch beim Sr 86. Das Sr 84 erfordert 
eine genauere Betrachtung. 


Bei Vernachlassigung der Unsymmetrie der Sr 84-Komponente erhalt man einen 
Naherungswert fiir den Korrekturfaktor 84—88. Mit der so bestimmten, genaher- 
ten Is.V. 84—88 und der gemessenen Is.V. 86—88 kann man graphisch die zu 
erwartende Form der Komponente des Sr 84-Praparats aus den drei Isotopen 84, 86 
und 88 konstruieren. Wegen des Rauschens kann man die Komponenten nur in 
einem begrenzten Héhenintervall zur Auswertung benutzen. Aus der graphischen 
Konstruktion 148t sich ablesen, wie die Korrekturfaktoren der ersten Naherung ver- 
bessert werden miissen, d.h. wie man aus der in einem bestimmten Hohenintervall 
gemessenen Mitte der Komponente des Isotopengemischs im Sr 84-Praparat die 
Lage des Isotops 84 findet. Diese zusatzlichen Korrekturen anderten im ungiinstig- 
sten Fall den Korrekturfaktor erster Naherung um 3%. . 

Das Isotop Sr 87 ist im Sr 84-Praéparat und im Sr 86-Praéparat mit solcher 
-Haufigkeit vorhanden (3,8 bzw. 2,8%), daB es bei den Untersuchungen beriicksichtigt 
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werden muS. Das Sr 88-Praparat enthalt vernachlassigbar wenig, das Sr 90- 
Praparat tiberhaupt kein Sr 87. Bei dem Ubergang 5 ?Syj2— 5 *Fyje liegen die beiden 
Komponentenkomplexe des Sr 87, die man beobachtet! (die Aufspaltung des *F4) 
wird nicht aufgelést), bei + 0,071 und — 0,087 cm, gemessen vom Schwerpunkt 
der stabilen geraden Isotope im natiirlichen Isotopengemisch, also weit auBerhalb 
der Linienbreite der geraden Isotope. Das bedeutet, daB diese beiden Komponenten- 
komplexe bei jedem Etalonabstand, der kleiner als 32 mm ist, nicht mit den 
Komponenten der geraden Isotope zusammenfallen kénnen. Beim Ubergang 
5 *Sij2— 5 "Pie spaltet das Sr 87 in zweimal zwei eng benachbarte Komponenten 
mit insgesamt 0,182 cm Abstand auf, die etwa gleich weit entfernt rechts und 
links von den geraden Isotopen liegen?. Auch hier stért das Sr 87 nicht bei Etalon- 
abstanden, die kleiner als 28 mm sind. Die Messungen beider Ubergange wurden 
mit 32 und 25 mm Etalonabstand ausgefiihrt, die MeBergebnisse stimmten jeweils 
innerhalb eines Ubergangs tiberein. Das Isotop Sr 87 darf also bei der Auswertung 
der Messungen an den Sr II-Linien vernachlassigt werden. 

Im Fall des Ubergangs 5574S )—5s 5p1P, im SrI berechnet sich die Gesamt- 
aufspaltung des 4P, fiir das Sr 87 in mittlerer Kopplung zu 50-10-*cm™. Bei der 
graphischen Bestimmung der Korrekturfaktoren zweiter Naherung zeigt sich, daB 
innerhalb der graphisch gewonnenen Fehlergrenzen das Sr 87 ohne Einflu8 auf 
diese Faktoren bleibt. 


Man erhalt als Korrekturfaktoren P, mit denen die gemessenen 


Komponentenverschiebungen Zu multiplizieren sind, um die Is.V. 
zwischen dem reinen Isotopen zu erhalten, die Faktoren 


Pogeee 145543. 0,014 
Prg—sg = 1,092 +0,007 
P3s—90 =e 4,782 +0,004. 


Aus etwa 1500 Ordnungen, darunter 200 mit Sr 90, wurden die in Ta- 
belle 3 zusammengestellten Is.V. bestimmt. 

Wahrend der Messungen erschien die Veréffentlichung von R. H. Huc- 
HES? iiber die Is.V. der stabilen Strontiumisotope. HuGHEs hat 13 Linien 
des Sr I-Spektrums untersucht. Er findet an der Sr I-Resonanzlinie 
und T.S. DonaLpson (bei HuGHEs zitiert) an den Sr I-Resonanzlinien 
die Werte, die in Tabelle 3 den Ergebnissen dieser Arbeit gegentiber- 
gestellt sind. 


Tabelle 3. Is.V. in den untersuchten Strontiumlinien. Die Haufigkeiten der einzelnen 
Strontiumisotope in den verwendeten Praparaten sind bereits beriicksichtigt. Bet den 
Evgebnissen dieser Arbeit ist der dreifache mittlere quadratische Fehler, bei HUGHES 
der von ihm geschdtste Maximalfehler angegeben. Positives Vorzeichen bedeutet, dap 
das schwerere Isotop zu gréBeren Wellenzahlen verschoben ist. Alle Angaben in 10>* cma 


Is.V. 86—88 Is.V. 88 —90 


os Is.V. 84—88 
Linie " 


diese Arbeit HuGuHes 


diese Arbeit Hucnes diese Arbeit 


SrI 4607A |} + 8,640, = 7,0260,6 
Sr II 4216 A | +12,6+0, —11,8+1,0 
Sr II 4078 A —41,141,4 
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Die MeBergebnisse der vorliegenden Arbeit stimmen innerhalb der 
Fehlergrenzen gut mit denen von HuGHuEs iiberein. 

Die in dieser Arbeit gemessenen Is.V. der Sr II-Resonanzlinien sind 
in Fig. 6 zusammengestellt. Die Is.V. 84—86 und 86—88 besitzen das 
Vorzeichen des massenabhangigen Effekts. Ohne einen Sprung im 
K.V.E. wiirde man erwarten, daB das Isotop 90 etwa um den gleichen 
Betrag* zu groBeren Wellenzahlen verschoben ist. Die Messungen zeigen 
aber eindeutig, daB die Is.V. 88—90 das umgekehrte Vorzeichen wie die 
Verschiebungen 84—86 und 86—88 tragt. Dieses Verhalten la8t sich nur 
durch eine Unstetigkeit im K.V.E. beim Uberschreiten der Neutronen- 
zahl 50 deuten (quantitative Auswertung im folgenden Abschnitt). 


V. Auswertung des Kernvolumeneffekts der Isotopieverschiebung 
a) Abschdtzung des Kopplungseffekts. Die gemessene Is.V. Arey 
setzt sich additiv aus drei Anteilen zusammen: 


AYexp =Avg + Avy + Ary. 


Ay, ist der leicht berechenbare Bohrsche Mitbewegungseffekt, Ay, der 
Kopplungseffekt der Elektronen, der sich bei schweren Atomen nicht 
zuverlassig berechnen laBt®, Av, der 


interessierende K.V.E. Um diesen ne me a . 
aus der gemessenen Is.V. auszuwer- 

ten, sollim folgenden der Kopplungs- - 
effekt der Elektronen durch Ver- -24 14,4 = 58 0 
gleich mit den in Spektren leichterer Fig. 6. Isotopieverschiebung in den beiden Sr 
Elemente gemessenen massenabhan- I]-Resonanzlinien (Is.V. in 10-* cm”) 


gigen Effekten abgeschatzt werden. 
Dazu sind in den Tabellen 4 und 5 die experimentell bestimmten massen- 
abhangigen Is.V. in einigen den untersuchten Strontiumlinien entspre- 
chenden Ubergangen zusammengestellt. 
Aus diesen Daten ergibt sich, daB der Kopplungseffekt innerhalb der 
Grenzen 
(—0,2 bis +1,5)- Avg bei den alkaliahnlichen s-p-Ubergangen 
und 
(—0,3 bis +0,5) - Avg bei den 1S, —1P,-Ubergangen liegt. 
Ubertragt man diese an den leichten Elementen gewonnenen Er- 
fahrungen auf das Strontium, so erhalt man durch Vergleich mit der 
gemessenen Is.V. (Tabelle 3) die in Tabelle 6 angegebenen Werte fiir 
den K.V.E. 
* Der massenabhangige Effekt der Is.V. 88—90 ist gleich dem massenabhan- 


gigen Effekt 86—88, multipliziert mit dem Massenverhiltnis 86/90. Die MeB- 
werte 84—88 und 86—88 zeigen einen Gang in dieser Richtung. 
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Tabelle 4. Massenabhdngiger Effekt in den Resonanzlinien alkaliéhnlicher Spektren 

Avexp die gemessene Verschiebung, Avp der gerechnete Bohrsche Mitbewegungs- 

effekt, Avg der Kopplungseffekt (Differenz aus den beiden zuvor genannten Effek- 
ten) ls: V. On 1One Chie 


i 


7 


Spek- | yassenzahl Ubergang | A vexp | Avg | Avg | sing 
trum | 
oe ade ge ee eee 
| | 
EE Wl pee ea? 2s—2p HGS onthe £94 At57 ts 
MgII | 24 26 3s—3p + 102 bar 62 + 40 ls cil 
KI 39 44 4s—4p | 7,6 as 8,9 aes weed ysis oe 
CaII | 40 48 4s—4p || pare 2) Se a4 ae” CE i ae 
Cul 63 65 4s—4p | fh SEs Bera OES peel tales ITS 20, 21 
Rb I Sh By 5s—5P w+ 1,3 + 1,9 x— 0,6 ee 
SriL=) (86-83) 5s—5p | +: 355 


Tabelle 5. Massenabhingiger Effekt in den Resonanzlinien der Erdalkalispektren 


a 


Spek- | Massenzahl Ubergang | A vexp Avg Avg | eee 
ea (a Te ST Tia a) TS 
Mg 1). | 24) 26 |ln§s2 Sp 39S e2R~ eG | +61 —15 pate 
€a I 40 48 Re oie a ais aie ; +12,7 +43,4 Sha, 2 
Zi 1 ale 66, 68 | 48° 1Sp—45 4p 1 +16 Oi = a: 25 
StI | 86 88 |95s?35,—5s5p 2R | | + 3,2 


Tabelle 6. Kernvolumeneffekt in den untersuchten Strontiumlinien 
Angaben in 10°° cmt 


Kernvolumeneffekt zwischen den Isotopen 
Spektrum 


84—86 | 86-88 | 88—90 


0 bis —3| 0 bis —3| —18,4+1,9 


0 bis —1| 0 bis —1| —12,1+0,8 


Srakn 
Siall 


Die Ubertragung dieser Abschatzung auf das Strontium ist natiirlich 
vom Standpunkt der Theorie des Kopplungseffekts keineswegs ein- 
wandfrei, mangels anderer Anhaltspunkte soll sie jedoch der folgenden 
Auswertung zugrunde gelegt werden *. 


* Wie man auch den massenabhangigen Effekt abschatzen mag, in jedem Fall 
springt der K.V.E. beim Uberschreiten der Neutronenzahl 50 auf einen Wert, der 
in den Sr II-Linien um 18,4 + 10-3 cm™ gréBer ist als die beiden Werte des K.V.E. 
vor dieser Neutronenzahl. 

15 HUGHES, R.H.: Phys. Rev. 99, 1837 (1955). 

16 CRAWFORD, M.F., F.M. Ketry, A.L. ScHawLow and W.M. Gray: Phys. 
Rev. 76, 1527 (1949). 

W” FISHER, R.A.: Rev. Mod. Phys. 14, 79 (1942). 

18 Jackson, D.A., and H. Kunn: Proc. Roy. Soc. Lond. A 165, 303 (1938). 

19 PERY, A.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 67, 181 (1954). 

20 BRIX, P., u. W. HumBacn: Z. Physik 128, 506 (1950). 

21 WAGNER, S.: Z. Physik 141, 122 (1955). 

2 JKOPFERMANN, H., u. H,. KriGer: Z. Physik 103, 485 (1936). 

#3 HOLLENBERG, A.V.: Phys. Rev. 52, 139 (1937). 

#4 Key, F.M.: Canad. J. Phys. 35, 1220 (1957). 

*> HATELY, G.F., and T.A. LirtLeriELD: J. Opt. Soc. Amer. 48, 851 (1958). 


Isotopieverschiebung zwischen den geraden Sr-Isotopen 265 


b) Auswertung der Isotopieverschiebungskonstanten. Zur Auswertung 
der Isotopieverschiebungskonstante (vgl. z. B. **) wird die auf die Serien- 
grenze bezogene Is.V. eines alkaliahnlichen s-Elektrons A T,,,, bendtigt. 
Die in den Sr II-Linien gemessene Is.V. Ay,,, ist, zumindest innerhalb 
der vorliegenden MeBgenauigkeit, unmittelbar gleich der gesuchten, auf 
die Seriengrenze bezogene Is.V. AT,,,,, da eine Is.V. der ?P-Terme gegen- 
iiber der Seriengrenze zu vernachlassigen ist. 


Auch aus der untersuchten Sr I-Linie laBt sich die gesuchte Is.V. 
eines alkaliahnlichen s-Elektrons auswerten. Zu diesem Zweck werden 
in Tabelle 7 die gemessenen Is.V. von (s?—sp)-Ubergangen mit der Is.V. 
eines alkaliahnlichen s-Elektrons verglichen. 


Tabelle 7. Vergleich des Is.V. von (s*—sp)-Ubergdngen mit dey Is.V. eines alkali- 
ahnlichen s-Elektrons 


Element | Gd Hg Eu Yb Sm 
Se NEE EE Ee Eee ee 
Is.V. zwischen dem | | 

Isotopenpaar . | 158—160 : 198 — 202 151—153 | 172—176 siehe 32 
Ay(s?—sp) ...| 36 339 115 65 i fi 
Lae ee ek: Bi OE 462 | 484 | 90 | 253 
Av (s?—sp)/ATexp | 0,63 | 0,73 0,64 | 0,72) | 0,60 
Pateratuc 10 27, 28, 29 30 | 31 32 


Unter Verwendung des Mittelwerts Ay(s?—s)/A Taxp =0,06 £0,7 
ergibt sich aus der in der SrI-Linie bestimmten Is.V. 88—90 von 
(42,1 +0,8) - 107% cm“? die gesuchte GréBe AT,,, zu (18,3 +3,0)-40%cm™ 
in Ubereinstimmung mit dem aus den Sr II-Linien ermittelten Wert von 
(18,4+1,9) -10°%cm™. 

Aus AT.) gewinnt man unter Verwendung der bekannten Beziehung 

2 
0A Bats ria Zs (1 Fr ) BCexe 


La 
3 
na 


die experimentelle Isotopieverschiebungskonstante BCexp (Za effektive 
4uBere Kernladungszahl, 1, effektive Quantenzahl, o =" — 1, Rydberg- 
Ritz-Korrektur. Der Faktor f beriicksichtigt die Abschirmung des 
Valenzelektrons durch tiefer liegende Elektronenschalen. Er ist unge- 


26 Brix, P., u. H. KOPFERMANN: Festschrift Géttinger Akad. Berlin-Géttingen- 
Heidelberg: Springer 1951. 

27 Sacatin, P.L., A.C. Metissrnos and F. Bitter: Phys. Rev. 109, 375 (1958). 

28 SHORTHILL, R., and G. FowLEs: J. Opt. Soc. Amer. 48, 459 (1958). 

29 LoEBICH, O.: Diplomarbeit, Heidelberg 1960. 

30 Brix, P.: Z. Physik 132, 579 (1952). 

31 Kreps, K., u. H. NerKowsk1: Z. Physik 141, 254 (1955). 

32 Brix, P., u. H. KopFERMANN: Z. Physik 126, 344 (1949). 


266 K.Hetic: Isotopieverschiebung zwischen den geraden Sr-Isotopen 


fahr gleich 12°.) Mit den bekannten Termwerten** des Sr IJ-Spektrums 
ergibt sich Z3(1 — Se) [nt =0,391. Damit erhalt man die experimen- 
dn 


tellen Isotopieverschiebungskonstanten zu 


BCoxp (84— 86) = 710°" Ch 
Peep (86—88) = f,- 107 Chie 
BCexp (88—90) = (47 +5) - 10% cm. 


Die theoretischen Isotopieverschiebungskonstanten fiir die homogen 
geladene Kernkugel mit R,j=1,2-107%-Aicm berechnen sich nach 
HumBACH* zu 


Cin (84—86) = 32,5 -10 38cm? 

Cp (86—88) = 32,3 -10°%cm? 

Cin (88—90) = 32,1 -10°-S cmt. 
Die Verhaltnisse BC,,,/C,, sind in Tabelle 8 gemeinsam mit den Ver- 
haltnissen bei den Neutronenzahlen N =82 und N =—126 zusammen- 


gestellt. Man sieht, daB der bei N =50 auftretende Sprung im K.V.E. 
von der gleichen GréBe ist wie der bei N = 82. 


Tabelle 8. Vergleich der Spriinge im Kernvolumeneffekt bei N= 50, 82 und 126 


Element Massarzabtontt Band | B Cexp/Cth Literatur 
84—86 | 46-48 | <0,2, | 2, diese Arbeit 
SE 86—88 48—50 | <0,2; | 2, diese Arbeit 
88—90 50—52 | 5 SS diese Arbeit 
136—138 | 78—80 | <0,05 < 
Ce | 138—140 | 80—82 | <0,05 : 
140—142 | 82—84 | 4,30 | 4 
| | 
204—206 |122—124| 0,54 | 6,7 
Pb 206—208 | 124—126 | 0,60 | 6,7 
208—210 |126—128} 1,05 | 5 


Herrn Professor Dr. H. KopFERMANN und Herrn Privatdozent Dr, A. STEUDEL 
danke ich fiir ihr stetes Interesse, tatige Férderung sowie fiir viele wertvolle Rat- 
schlage und Hinweise. Herr Professor Dr. W. SEELMANN-EGGEBERT und Herr Dr. 
D. Geituorr, Institut fiir Radiochemie, Reaktorstation Leopoldshafen, haben mich 


in sehr dankenswerter Weise bei der Praparation des Strontium 90 beraten und 
unterstitzt. 


Die Deutsche Forschungsgemeinschaft, das Bundesministerium fiir Atomkern- 
energie und Wasserwirtschaft und die Heidelberger Akademie der Wissenschaften 
erméglichten diese Arbeit durch apparative und finanzielle Unterstiitzung. 

38 Moors, C.E.: Atomic Energy Levels. Circular of N. B. S. 467, Vol. II, 1952. 

‘4 Humpacn, W.: Z, Physik 133, 589 (1952) 
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Bewegung von Fehlstellen in Kristallen 
bei teilweiser Beriicksichtigung 
der elektrostatischen Wechselwirkung 


Von 


ALFRED SCHOLZ 
(Eingegangen am 10. Oktober 1960) 


Die potentielle Energie der Wechselwirkung zwischen den Fehlstellen wird in den 
Ansatz (2) fiir die Sprungfrequenzen der springenden Stérstelle mathematisch ein- 
gefihrt. Dadurch ergeben sich in der Diffusionsgleichung (4) fiir die Aufenthalts- 
wahrscheinlichkeit einer Stérstelle neben Diffusionsterme noch Driftglieder. Damit 
kann man eine grobe Abschatzung fiir die mittlere Driftzeit ¢p,ig¢ [s. Gl. (6)] einer 
beweglichen Storstelle zu einer anderen fest eingebauten angeben. Diese Driftzeit 
wird als Reaktionsdauer fiir die Entstehung solcher Stérstellenassoziate angesehen. 
Eine rohe, unsichere Abschatzung liefert fiir die Schwellenenergie U, der Bry in 
AgBr Werte von 0,55 bis 0,75 eV. 


I. Einleitung 


Bei chemischen Reaktionen zwischen Fehlstellenteilchen in Kristall- 
gittern spielt die stochastische Bewegung der Stérstellen eine mab- 
gebende Rolle. Die Bewegung der Stérstellen erfolgt hierbei durch 
Spriinge der Defektteilchen nach benachbarten Gitterplatzen (G.P.) 
bzw. Zwischengitterplatzen (Z.G.P.). 

Zur Behandlung von Storstellenreaktionen kann man die Theorie 
von SMOLUCHOWSKyY?? iiber die Erzeugung groBerer kolloidaler Teilchen 
aus kleineren heranziehen. Diese Theorie wurde von WAITE® u. a. 
bedeutend verfeinert. Jedoch die Wechselwirkung der reagierenden 
Teilchen wurde nur indirekt beriicksichtigt. Deshalb soll hier versucht 
werden, die Wechselwirkung direkt in den Ansatz fiir die Sprungzahlen 
hereinzustecken. 

Im einzelnen wird behandelt: 

4. Die stochastische Bewegung von Gitterliicken in kubischen Kri- 
stallen vom NaCl-Typ unter dem Einflu8 von anderen Fehlstellen, die 
auf Gitterplatzen fest eingebaut sind. 

2. Die Bewegung von Zwischengitterteilchen im elektrostatischen 
Feld von Fremdatomen mit entgegengesetzter UberschuBladung. 


1 SmoLucHowsky, M. v.: Z. phys. Chem. 92, 192 (1917). 

2 CHANDRASEKHAR, S.: Rev. Mod. Phys. 15, 1 (1943). 

3 WalrTE, T.R.: Phys. Rev. 107, 463 (1957). — J. Chem. Phys. 32, 21 (1960), 
dort weitere Literaturzitate. 
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Il. Differentialgleichungen fiir die Bewegung von Gitterllicken 
in Kristallen mit NaCl-Struktur 

Vorbemerkung. Fiir samtliche Berechnungen (sowohl bei Gitter- 
liicken als auch bei Zwischengitterionen) sollen kartesische Koordinaten- 
systeme {x, y, z} mit den Koordinatenachsen parallel zu den Kristall- 
achsen benutzt werden. In solchen Koordinatensystemen sei (d/2) als 
Langeneinheit gewahlt. Hierbei (d/2) = Abstand nachst benachbarter 
Gitterplatze, d = Gitterkonstante. 


a) Wahrscheinlichkettsansatze 

Betrachtet wird die Bewegung einer einzigen isolierten Gitterleer- 
stelle unter dem elektrostatischen Feldeinflu8 der anderen Stdrstellen. 
Als entscheidende GréSe fungiert hier offenbar die Aufenthaltswahr- 
scheinlichkeit. Es sei also: 

w(x, y, 2, t) = Wahrscheinlichkeit datfiir, daB die betrachtete isolierte 
Leerstelle zur Zeit ¢ sich befindet auf dem Gitterplatz (G.P.) mit den 
Koordinaten 4%, y, 2. 

Die Bewegung der Gitterliicken erfolgt durch Spriinge von benach- 

barten Gitterionen in die Leerstellen. MaBgebend hierfiir sind die 
Sprungfrequenzen: 
a (r*|r’) -A¢ = Wahrscheinlichkeit dafiir, daB im Zeitintervall Af von 
dem (der Liicke benachbarten) G.P. 1’ = {x’, y’, z'\ das Gitterion hinein- 
springt in die Leerstelle auf dem G.P. 1* SAE pe od F 

Hierbei: r* — G.P. der Liicke vor dem Sprung, 

r’ = G.P. der Liicke nach dem Sprung. 


Mit Hilfe dieser Sprungzahlen « (r*| v’) erhalt man folgende Beziehung* 


ra) / U 

ee (v,#) = Lw(v’, t)-a(v’|r)- de —ye2 — 2 w(t, é) -a(t|r*)-de—epye. (4) 
ar rt 

Fiir die Sprungzahlen «(t*|r’) der Liicken kann folgender Ansatz ver- 

wendet werden: 


a (% + Ags y +A,, z| x, vy, z) 
g ; 1 f Ax 


g p (he 1 m/e Ax ‘ A 2 1 
+ foe {— he fatoletity+2.2—2)— plo nalh 
Ay = +41, Ay =-+41, k = Boltzmann-Konstante, 7 = Temperatur. 
Hier bedeuten: 
g = eine sog. »effektive’’ Gitterfrequenz. 


* § = Kronecker-Symbol, also d(r—v)3,2=1 fiir (tr—r’)?=2 und di¢—r):,2=0 
fiir (r—r’)? + 2. Zur Ableitung der Gl. (1) sowie der Gl. (7) siehe: A. ScHorz, Ann. 
Physik (7) 5, 353 (1960). 
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U, = Schwellenenergie, welche bei einem Sprung iiberwunden werden 
muB, bei Vernachlassigung der elektrostatischen Wechselwirkung (her- 
riihrend von den anderen Fehlstellen). 
p(x, ¥, 2) = potentielle Wechselwirkungsenergie des springenden Gitter- 
ions am G.P. 1 y, 2) vor dem Sprung. 
Y (x + — 2 sy+ a ,et >)= potentielle Wechselwirkung des springenden 


Gitteri cc A ar ai ld Ve at 
itterions am Sattelpunkt (x4 sa ,et |i Ae sels Aya 


Die Wechselwirkungsenergie p(x’, y’, 2’) ist elektrostatischer Natur 
und stammt von den anderen Fehlstellenteilchen im Kristall. 


Die Energien g(x’, y’, 2’) werden in Taylor-Reihen entwickelt, in 
(2) eingesetzt, so daB man bekommt*: 


Se aes y, 2) | 
=a): exp[A,-s,(%, y,2) + A,-s,(x, y, 2)] - Cof [s, (x, y, 2)]. 
Hierbei ist: 


(3) 


ecb. éQ wet ees oy 
Sy(%, 9, 2) 2kT ae leeee Sy(%, 9, 2) 2kT le ie 
1 o@ * 
Oo 2 cates ala 


% =g:exp = us } ist die Sprungfrequenz ohne Beriicksichtigung der 
elektrostatischen Wechselwirkung zwischen den Fehlstellen. 
Analoge Gestalt wie (3) haben auch die tibrigen Sprungzahlen. 


b) Begriindung des Ansatzes (2) fiir die Sprungfrequenzen « (v*| v’) 

Eingehendere, theoretische Berechnungen der Sprungzahlen wurden von 
VINEYARD‘ und Rice® durchgefiihrt. VINEYARD betrachtet den Sprung einer Leer- 
stelle als Bewegung eines den Kristall reprasentierenden Punktes in einem N-dimen- 
sionalen Raum der Atomkoordinaten 4, V2, ---, Vy- Dann gilt fiir den Sprung eines 
Gitterions vom Gitterplatz G tiber den Sattelpunkt (Pa8B) S in die benachbarte Gitter- 
liicke auf dem Gitterplatz Q die Formel: 


a(Q|G) =» - exp {— 45 (8(5) — oan}, 


wobei @(y,, ¥,---, Vy) = potentielle Energie des gesamten Kristalls mit den 
N-Atomkoordinaten 4,, Vo, .--, Vy- 
@(G) = potentielle Energie fiir die Kristallkonfiguration, bei der sich das springende 
Ion noch am Gitterplatz G, die Liicke am Gitterplatz Q und alle anderen Gitterionen 
in ihrer Gleichgewichtslage befinden. 
@(S) = potentielle Energie des Kristalls fiir folgende Konstellation: das springende 
Ion befindet sich am Sattelpunkt S, die Liicke am Gitterplatz Q, und die umgeben- 
den TIonen in einer verzerrten Lage. 

* Cof (é) = % [ef + e-4]. 

4 VINEYARD, G.H.: J. Phys. Chem. Solids 3, 121 (1957). 

5 Rice, S.A.: Phys. Rev. 112, 804 (1958). 
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Wird die elektrostatische Wechselwirkung zwischen den Fehlstellen vernach- 
lassigt, dann kann man setzen: ®(S) — @(G) = Us= Schwellenenergie. Bei Be- 
riicksichtigung der elektrostatischen Energie der anderen Fehlstellen auf das 
springende Jon erhalt man. 


@(S) — B/G) = Uz + plts) — Plte) + +05 

hierbei: ts = {%5, Vs, 2s}, 1G = {%G, VG, 2G}- 
In dieser Formel wurden vernachlassigt die Wechselwirkungsenergien zwischen 
~ den anderen Fehlstellen und den (das springende Ion umgebenden) Gitterionen. 
Die Formel ®(S) — ®(G) = (U,+ p(ts) —y(te)] wird nur dann giltig sein, wenn 
die anderen Fehlstellen vom springenden Ion und der benachbarten Liicke weiter 
entfernt sind als etwa 4-(d/2). Dasselbe mu8 auch fiir den Ansatz (2) zutreffen. 


Die elektrostatische Wechselwirkungsenergie hat annahernd die Gestalt: 
€1° es 1 


d\ t=¥ ’ 
42° &° Ea (5 “hy F.s| 


@ (t) 


tp.g = Ortsvektor der anderen Fehlstellen (auBer der benachbarten Liicke). 


c) Ableitung der Differentialgleichungen 
fiir die stochastische Bewegung der Liicke 
Die Beziehung (3) fiir «, sowie entsprechende werden in (1) eingesetzt. 
Dann wird w (v’, t) in Taylor-Reihen um r herum entwickelt. Nach lange- 
rer aber elementarer Rechnung erhalt man: 


BTC csi Mg pcs eae Oe sary ow nee ew 


ot Ox *) OR = ee ax? (4*) 
aw ow ew ? oe 
oe ee a eee Ow _ Pw 
+ Gy oy? ae Oz? Tay Ox 0 Tatts ax dz 1 Htys Oy dz 


Hierbei haben die Funktionen F., G,, H,, folgende Gestalt: 

Bala, y; 2) me Xo ; Coj (s,) x 
x [exp (se +5,) + exp (s,— s,) — exp(—s, + 5,) — exp(—s,—5,)] + 
-+ & + Gof (sy) X 
x [exp (Sy 25 S;) =F exp (Sy S;) exp ( Sy Se S,) — exp = Sz — s,) | 


G, (x,y, 2) = 2% - Gof (s,) x 
x [exp (s,-+,) + exp(s, —s,) + exp(—s, +5,) +exp(—s,—s,)]+ 
i = ‘ Coj (sy) x 
x [exp (Sy we S;) at exp (Ss, oo ) ot exp = Sy ths S,) - exp iG See s,) | : 


EL (et, y, 2) = AX" Coj (s,) x 
x [exp (s, + sy) + exp(—s, — sy) — exp(—s, +,) —exp(s,—s,)]. 
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Die anderen Funktionen F, G, H erhalt man hieraus durch zyklische 
Vertauschung von (x, y, 2). 


Wichtig ist vor allem der Fall “F - | grad, g(t)|<4. Dann kann man 
die exp-Funktionen in Reihen entwickeln und nach den linearen Gliedern 
abbrechen. In Silberhalogeniden ist die Voraussetzung oe -| grad, (t)|<1 
bereits bei —180° C erfiillt, sofern der Abstand zwischen Liicke und 
nachster Stérstelle =9 - (= ist. Im Falle va | grad, @(r)|<1 erhalt 


man nun: : 


© w(x, y, 2,2) = 8+ @o.X 


at 
s é 
x |se(x, y, 2) = + 8y(%, 9,2) > + 8,(% 9,2) 3 |+ (4) 
G2 e2 22 
+409 - (55 a ay > A) lm y, 2, t). 


Diese Differentialgleichung (4) beschreibt die Diffusionsbewegung einer 
Gitterliicke im elektrostatischen Kraftfeld der anderen Fehlstellenteil- 
chen. Der Abstand der Gitterliicke zur ndachsten Stdrstelle muB hierbei 


etwa = betragen [infolge des Ansatzes (2) und Taylor-Reihen- 


entwicklungen von w (t*, #)]}. 

Aus (4) kénnen die Mittelwerte fiir die Driftverschiebungen der 
Gitterliicke abgeleitet werden. Der Mittelwert </> einer Funktion 
f(x, y, 2) der Koordinaten ~, y, z der Liicke ist definiert zu: 

<t(%, ¥, 2)> ae ie y,2)-0(%,¥,%,t)-dx-dy-dz. 
ista 
Daraus folgt aber: 
ay é 
Hea =SIS Hey 2) Geax dy dz. 


Kristall 


Fir <° wird (4) bzw. (4*) verwendet. 


Man erhilt so nach einigen Umformungen die Differentialgleichungen* 
d 
# (xy =— 8-09: <Selt)>» Gp SIP =— Bt Cy) 


: 6) 
4 (2) =—8 +49 <S,(0))- 


Aus den Differentialgleichungen (5) folgt levcht die Einstein-Nernst-Beziehung. Im 
Kristallinneren herrsche das konstante elektrische Feld € = E, i, + Eyt, + £,1,- Dann 
* Man hat f/f f- ot dxdyadz=— GE u. 4. Hierbei muS man be- 

Ox Nae 


achten, daB gilt [w(r, t) - f(t) Joberflache = 0 U- 4, AuGBerdem wird fiir (5) noch bendtigt 
Cav 2 
die Gleichung: 7? y(t) =0— Be Sy: By Sy + BH $,= 0. 
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a 


d ; ; a 
folgt aus (5) wegen p=q- (5) -(E,:*+E,:y+E,: 2) die Gleichung: -r Cp 
8 0° — A sen q° (5) - E,; q = elektrische Ladung. Nun betragt die mittlere Drift- 
2kT 2 
geschwindigkeit p= vyiy+vyity+v,t, der Liicke im elektrischen Feld © gerade 
owt © fd d 

») = "6, dabei uw, = Beweglichkeit der Liicke. Andererseits gilt 1, = ({) — 
Sa ade 3 
Daraus folgt aber die Einstein-Beziehung fg = a -D,-. Hierbe1 Dy = (=) “4% = 
Diffusionskonstante der Liicken. 

Aus der Einstein-Beziehung folgt, daB der Sattelpunkt fiir den Sprung eines 
Gitterions in die Liicke gerade auf dem Z.G.P. zwischen Ion und Liicke sich be- 
finden muB. 


III. Abschatzung der Zeitdauer fiir die Entstehung 
von Stérstellenassoziaten 


Die Differentialgleichungen (5) werden herangezogen zur Abschatzung 
der Zeitdauer tp, is fiir chemische Reaktionen zwischen Gitterliicken und 
nichtbeweglichen Fremdionen (auf G.P. fest eingebaut). Hierbei wan- 
dern die Liicken zu den Fremdionen hin, mit denen sie Assoziate bilden. 
Beispiel: Ag, + Cdg—(AgaCdg]. 

Zur Berechnung von fp,ig, sollen folgende vereinfachende Annahmen 
gemacht werden: 

4. Die betrachtete Gitterliicke bewegt sich nur zu einem auf G.P. 
fest eingebauten Fremdion hin. Deshalb wird nur die Coulombsche 
Wechselwirkung von diesem einen Fremdion berticksichtigt. Dann gilt 
aber *: 


y (x, y, z) | et aS. —: (x? + y2 + 2)-3 
4 
mit g, = elektrische Ladung des springenden Ions, gp), = UberschuB- 
a Ampsec 


47 * &° Frel * 


ladung des Fremdions, ¢) = 8,855 - 107 
Dielektrizitatskonstante des Kristalls. 

2. Die Riickreaktion wird vernachlassigt. Ein méglicher Zerfall der 
Komplexe wird nicht beachtet. 

3. Um jedes Fremdion wird eine Einfangskugel mit dem Radius R,; 
geschlagen. Innerhalb dieser Kugel kann eine Liicke erst mit dem Fremd- 
ion ein Assoziat bilden. Solch eine Konzeption ist erforderlich, da die 
Gln. (4) und (5) nur fiir Abstande = 4- (5) zwischen Fremdion und 
Liicke giiltig sind. A 


= 5 ves, —sovasone 
Volt -cm rel 


4. Zu Beginn der Liickenwanderung mége der mittlere Abstand zwi- 
schen einer Gitterliicke und dem nachsten Fremdion betragen: 


R= (2) Vins = (3): Ven 


* In diesem Valle kann der Ursprung des Koordinatensystems in den Gitterplatz 
des Fremdions gelegt werden. 
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Cy.y, = Gitterkonzentration der Fremdionen, 
Cry, =, (wegen Neutralitatsbedingung). 

Bs Als Zeitdauer der chemischen Reaktion wird angesehen die Zeit tp, ;¢, 
welche eine Liicke im Mittel bendtigt, um aus der Entfernung Ry) vom 
Fremdion bis zum Einfangsradius Rk; zu gelangen. Dies ist nur dann 
korrekt, wenn die Reaktion durch die Diffusion der Liicken entscheidend 
bestimmt wird ®. 

6. Die Zeit ¢,,;,, Soll aus den Gln. (5) abgeschatzt werden. 

7. Zu Beginn t = 0 des Vorganges befindet sich die betrachtete Liicke 
autedem), GP. 5 =4%5, Vg. %} Mit w{r,,2==0} =1. -Es  moge gelten: 
%q = Vo = %o = (a/2)1- Ry. Dann kann wahrend des ganzen Prozesses 
<x> =<y> =<z> angenommen werden. 

8. Die Streuungen werden vernachlassigt. Daraus folgt ¢/(x, y, z)> = 


P(<x), <¥>, <2). 


Unter diesen Voraussetzungen 1. bis 8. erhalt man*: 


eta St 


Hierbei ist: 


nits whe 4.1. 
r=(37) =e 
JL* Eg * Exel * (= 
|["| hat in Silberhalogeniden fiir die Temperatur 300° K (entspricht 27°C) 

den Wert von etwa 8. 

Vergleich der Zeit tpi gemaB (6) mit der Reaktionsdauer nach der 
Smoluchowskyschen Theorie. Inre Anwendung auf die Bildung von Sto6r- 

eB é 

4a-R*- Dag: (4/d3) + cp. Pau 
9 = Zeitdauer, welche nach der Smoluchowskyschen Theorie bendtigt 
wird, damit (2) aller Liicken mit Fremdionen, Assoziate gebildet haben. 
R* = effektiver Einfangsradius um das Fremdion. 


D, = (Sy - 4a) = Diffusionskonstante der Gitterliicken. 


stellenassoziaten ergibt: # = 


2 


Setzt man nun k* =(5) -|I'|, so erhalt man — ~~ ie ae 
rift Bete 


Ubereinstimmung ist recht gut, zumal man die beiden Zeiten fp, is, und ? 
nur mit groBem Vorbehalt miteinander vergleichen kann. 


ae V3 rey ve! 
8° |r| CRJ. % 

6 G. SCHEIDLER, benutzte auch fp,if, als MaB fiir eine chemische Reaktion. Er 
fiihrte eine vereinfachte Rechnung im eindimensionalen Fall durch. Hierbei be- 


nutzte er Uprifp = ME und = D- 4 Siehe hierzu: G. SCHEIDLER, Dissertation 


Humboldt-Universitat Berlin 1960. 


* Eine grobere Abschatzung liefert: fprift < 


274 ALFRED SCHOLZ: 


IV. Bewegung von Zwischengitterteilchen 


Es wird wiederum die Bewegung einer einzigen Zwischengitterfehl- 
stelle untersucht. Als maBgebende GréSen werden eingefiihrt: 
w(x, y, z, ) = Aufenthaltswahrscheinlichkeit des betrachtetenZwischen- 
gitterteilchens auf dem Z.G.P. mit den Koordinaten x,y,z zur Zeit ¢. 


a (v|r*) -dé = Sprungwahrscheinlichkeit im Zeitelement A? tur *die 
Zwischengitterfehlstelle vom Z.G.P. r nach dem benachbarten Z.G.P. r*. 


Dann gilt fiir w(r, ¢) die Relation: 


w(t, 2 eees t) It) bury 
7 y > #8) +a (t]t*) Oar, Fu- 


$= Ortsvektor des Z.G.-Teilchens nach Sprung—Ortsvektor des Z.G.- 
Teilchens vor Sprung. 
Ein Zwischengitterteilchen kann nun drei Sorten von gekoppelten 


Spriingen ausfiihren’? mit den Sprunglangen (5 i. V1, (F |. 2, J -/3. 
In Silberhalogeniden scheint die zu iiberwindende Schw ellenenergie fiir 
Spriinge der Lange (5 ): \3 kleiner zu sein als die fiir Spriinge der ande- 
ren Sprungsorten. Deshalb sollen im weiteren nur Spriinge der Lange 
(5) : 13 beriicksichtigt werden *. 

Fir die Sprungzahlen « (t*|r) wird ein zu (2) ahnlicher Ansatz ver- 
wendet, der allerdings an die jeweilige Sprungart angepaBt seinmuB. Man 
bekommt dann analog zu (3) folgende Sprungbeziehung: 


a(% + Ay, ¥ + Ay.2+4,| %, ¥,2) =a9- exp {—A, +8, (t) — A,-s, (vt) — A, +s, (0)} 
mit 


A,=+1, AHH AH 1, a = g-exp{ — at} 


1 a 
S,(*, ¥,2) =—y> me Ea > usw. O<y<i1. 


Infolge der gekoppelten Spriinge der Zwischengitterionen kénnen mehrere 
Sattelpunkte auftreten; welche die springenden Ionen iiberwinden miis- 
sen; dem tragt der unbestimmt gelassene Faktor y Rechnung. Die 
Giiltigkeit der Einstein-Nernst-Beziehung verlangt aber: y = 3. 

Bei den Spriingen der Zwischengitterteilchen muB man zwei Falle A 
und B unterscheiden. Im Falle A ist das dem Zwischengitterteilchen 


inte Pod d\ yr é 
* Tie . ge : o an iPS . il i 
Die Spriinge der Lange | : ) V1. 5) y2, wirden ay w(t, t) und tps, nicht 
entscheidend verandern, falls man sie in der Rechnung mitfiihren wiirde. 
? Friaur, R.J.: Phys. Rev. 105, 843 (1957). 
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(x, y, 2) benachbarte Gitterion (x— 3, y—1,z >) ein positives Ion 


im Fall B ein negatives Ion. Deshalb liefert (7) fiir a wir, ¢) in den 
Fallen A und B zwei verschiedene Ausdriicke. Erwiinscht ist aber ein 
einheitlicher Ausdruck A w(x, y, 2, t). Da beide Méglichkeiten A und B 
gleich haufig sind, wird gesetzt: 


2 Wir, t) = _ {5 w (vr, ‘| + | . w(t, |} 


ot 2 | Ot 


Ahnlich wie (4), kann man fiir 7 - | grad, (vt)| <1 wieder ableiten 
folgende Differentialgleichung: 


re] OC Cw Cw 
Fe 20) =— 409-[s,() 32 +56) - 32 +5,() 22] 4) 
z a gilt ; (8) 
a e C 
+ 209: (5 + ay se) ele t) | 
Aus (8) folgt wieder durch Mittelwertbildung: 
5 SBD = Atta <Se(%, ¥, 2) usw, (9) 


dt 
Die Gl. (9) wird wieder benutzt, zur Abschatzung der Zeit tpi fiir 
die Entstehung von Storstellenassoziaten. Die Zwischengitterdefekte 
wandern zu den festeingebauten Stérstellen mit entgegengesetzter Uber- 
schuBladung hin. Man erhalt 
See et ars oe etl te qo°9F.J. 
boritt © 4: (P| es a mit [’= Gr ] Fe eT (10) 


4I0 * €9° Exel “| > 


C) = Gitterkonzentration der Zwischengitterfehlstellen, 

Co = Cry, (wegen Neutralitatsbedingung). 

Die Formel (10) wurde unter denselben Voraussetzungen abgeleitet wie 
die Beziehung (6). 


V. ZahlenmaBige Angaben tiber die Reaktionsdauern 
in Silberhalogeniden 

Mit Hilfe der Beziehungen (6) und (10) fiir ¢p,is werden die Reaktions- 
zeiten in Silberhalogeniden zahlenmaBig berechnet. Als entscheidende 
GréBe tritt hierbei die Sprungfrequenz a (ohne elektrostatische Wechsel- 
wirkung) auf. Dieses %), welches die Spriinge der Storstelle nach einer 
ganz bestimmten Richtung reprasentiert, muf man streng unter- 
scheiden, von der Sprungfrequenzf (ohne elektrostatische Wechsel- 
wirkung), die fiir alle Spriinge der Stérstelle gleichgiiltig nach welcher 
Richtung maBgebend ist. Es gilt: 


j U; 
f =»-exp|— cr} 
y ist eine gemittelte Frequenz der Gitterschwingungen. 
Z. Physik. Bd. 161 19 
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Fiir Gitterliicken Ag,,, Br, Cl, in Silberhalogeniden gilt: f= 12 - % 
(12 Orientierungen!). Dagegen bei Ago-Ionen auf ZG.P. ist P=4 a9. 
Man benétigt also U, und » zur numerischen Berechnung von {p,it- 
Die Zahlenwerte der Schwellenenergie U, wurden aus den Arbeiten von 
J. TeLttow® entnommen. Die , Gitterfrequenz‘‘ y wurde aus der Diffu- 
sionskonstante der Stérstellen berechnet. Um die Unsicherheit in der 
Schwellenenergie U, zu beriicksichtigen, wurden die Rechnungen stets fiir 
mehrere benachbarte Zahlenwerte von U, ausgefiihrt. AuBerdem kann U, 
im allgemeinen noch eine schwache Temperaturabhangigkeit aufweisen. 


a) Zeitdaucr fiir die Reaktion ,,Ag’, +(F.S.)g [Aga (F-S.)e]“ 
in Silberhalogeniden 
(F.S.)g bedeutet eine auf + G.P. fest eingebaute Stérstelle mit posi- 
tiver UberschuBladung. Zum Beispiel kann sein: Ag’ + Cd, >[Ag,Cdg]. 
Die Reaktionszeiten ¢p,i sind fiir T—300° K, die Gitterkonzentration 
C4 =Cps, =10- und vy ~10*4 sec? aus Tabelle 1 zu ersehen: 


Tabelle 1 
Schwellen- Reaktionsdauer | Schwellen-  Reaktionsdauer 
Substanz energie Reut Substanz | energie pe 
U; Drift | J Drift 

AgBr | 0,30eV | 0,36:10-°sec | AgCl | 0,30 eV | 0,33 - 1075 sec 
Ti 30MIN | se ee Pe ee eal i 7% 
1 HOSS Sie Ve l|0, 25.4 10e4sec 1 0,356) | 0,23 107 "sec 

» & 1014 sec aa p= 10! sec? =  < 
cry, = 10-* 0,40eV |} 4;77°10-* sec | cry, = 10* | 0,40eV | 41,63 10-4 see 


b) Die Stérstellenreaktion Br, +-(F.S.)g—>|Br,(F.S.)¢|] in AgBr 

(F.S.)¢ ist eine Fehlstelle auf —G.P. mit negativer Uberschub- 
ladung, z.B. (F.S.)¢< Seg. 

Fiir die Gitterliicken Br, (bzw. Cl) in Silberhalogeniden sind weder 
U, noch » bekannt. Jedoch diirfte U, bei Br, im Bereich von 0,50 bis 
1,0 eV liegen. Da die ,,Gitterfrequenz’* » unbekannt (auch nicht ab- 
schatzbar) ist, kommt hierdurch eine weitere Unbestimmtheit hinzu. 
Es wird versuchsweise vy & 1018 sec? gesetzt. Dann bekommt man mit 
Cy =Cps, =10 bei 300° K fiir tpt: 


Tabelle 2 


Schwellenener- | | 
gie U, (in eV) 050° } 0,60 | 0,70 | 0,80 


0,90 | i ba6) 
= 
| 


Reaktionszeit 


| 
. 7 to | 
| | 
tprift (in sec) . [0,83 - 107 | 2,09 - 107 


0,39°10 | 1,93 +10? | 0,894 - 104 0,434 - 108 
| 


T = 300° K, » & 10sec, cp = 107+. 
8 TELTOW, J.: Ann. Phys. (6) 5, 71 (1949). 
9 EBERT, I., and J. TeEttrows Ann. Phys. (6) 15, 268 (1955). 
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Ein experimenteller Hinweis zur Bestimmung der Schwellenenergie U, 
von Br, in AgBr sind die optischen Absorptionsmessungen!® yon Misch- 
kristallen AgBr mit Ag,S-Zusatz bei 20° C< 293° K. Es ergibt sich ein 
zeitlicher Abfall der Zusatzabsorption von etwa 2 bis 4 Std Zeitdauer. 
Nach O. Stastw wird diese Erscheinung gedeutet” als Erzeugung von 
[Br,S¢|-Komplexen gema8 der Reaktion Br, + $¢— [Br;,S¢]. 

Optisch nachweisbar (durch Absorptionsmessungen) sind noch allen- 
falls 10!° Absorptionszentren/cm*. Dies entspricht einer Gitterkonzen- 
tration Crs. ~ -10-7. Gerechnet wird mit cpg =10-7 und Cas i= 10%, 
sowle mit » 101% sec. In Tabelle 3 sind die Resultate enthalten: 


Tabelle 3 


U, 0,50 eV 0,60 eV | 0,70 eV 0,60 eV 0,70 eV 0,80 eV 
| 


1,9: 10° sec | 0,4 - 108sec | 1,94 + 104sec] 0,9 - 10®sec 
ew 53 Std fe 7min w5Std w 250Std 


tpritt | 0,8 10%sec | 0,4 - 104sec 
witmin | -w1 Std 


T = 500 K, v = 10!8sec!, AgBr 

Die Schwellenenergie U, der Bromliicken kénnte also zwischen 
0,55 bis 0,75 eV liegen. Jedoch sind diese Werte fiir U, mit groBer Vor- 
sicht zu behandeln; zumal nicht nur y unbekannt ist, sondern auch 
Cys, =C, nur hypothetisch angenommen wurde. Auch kénnte die Deutung 
der Absorptionsversuche komplizierter sein als angegeben. Ferner 
liefert die Formel (6) nur eine rohe Abschatzung fiir die mittlere Drift- 
Zeit tpyitt- 


c) Zeitdauer tprin fiir die chemische Reaktion Aga +(F.S.)¢—>[Ago (F-S.)¢| 
in Silberhalogeniden 
(F.S.)¢ kann bedeuten: 1. ein Fremdion S¢, Seg oder 2. eine Liicke Ag’. 
In Tabelle 4 sind die Zahlenwerte von fp,i fiir 300° K, cg =Cp.s =10% 
und »y #10! sec? zusammengestellt : 


Tabelle 4 
Substanz AgBr AgBr | AgBr AgCl AgCl AgCl 
Schwellenener- es 
gie U, (in eV) 0,10 0,15 0,20 0,10 0,15 0,20 
Reaktionsdauer | , a 
tprift (in sec) . | 1,05 - 10-8] 0,73: 1077] 0,51- 1079] 1-10°8 |0,67- 107% /0,47- 10 


pro sec, LD = 300° K, co crs, = 10+. 


iy Srastw, Oh Z. Physik 127,522 (1950): 


197 
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Bei Zimmertemperatur 300° K < 27° C erfolgt die chemische Re- 
aktion der Aga-lonen aut Zwischengitterplatz fiir die Gitterkonzentra- 
tion 10-4 in weniger als 10° sec. Ubrigens stimmen die in Tabelle 4 
angegebenen Werte gut iiberein mit den von O. Stastw und J. TELTOW 
nach der Smoluchowskyschen Theorie berechneten”. 


VI. Schlu8bemerkung 
Die Zeiten tp,iz, nach Gl. (6) und (10) sind nur grob abgeschatzte 
Mittelwerte fiir die Reaktionsdauern. Solch eine Stérstellenreaktion 
kénnte im allgemeinen schneller verlaufen als angegeben; denn in (6) 
und (10) wurden die Streuungen vernachlassigt. Die Rechnungen gelten 


ferner nur fiir kleine Gitterkonzentrationen an Stdrstellen. Dies ist 
beispielsweise erfiillt fiir cx10°4 <> Ry 22 - (S) : 


Zum SchluB sei noch kurz die Berechnung der ,,Gitterfrequenz » 


erwihnt. Aus den von J. TELTOW®** gemessenen Beweglichkeiten kann 
fe ke 


die Diffusionskonstante D bestimmt werden, gemaéB D=——-u. 
é 
Andererseits gelten fiir die Diffusionskonstanten die Formeln: 


oe (S) »-exp(— ee) bei Ags 


. . U; : : : : 
Do= ra (5 ] -y-exp (— =e) bei Ags-Ionen auf Zwischengitterplatz. 


Benutzt man weiterhin die annahernd bekannten Ausdriicke fiir die 
Schwellenenergie U,, so erhalt man ». Es entspricht U, + 0,15 eV etwa 
y 10! sec fiir Ago-Ionen in AgCl und AgBr. Dagegen liefert U, = 
0,33 eV ein yw 10" sec fiir Ag{-Liicken in AgCl und AgBr. 


Herrn Professor O. Stastw danke ich herzlich fur Diskussionen, 


11 Srastw, O., u. J. Tertow: Abh. DAW., KI. Math. Phys. u. Technik 
Nr. 7, 295 (1960). 


Zeitschrift fiir Physik 161, 279—295 (1961) 


Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Géttingen 


Uber die Energiebander der Schichtengitter 
vom Wismut-Typ* 
Von 
ERNST BEHRENS 


Mit § Figuren im Text 


(Eingegangen am 14. Oktober 1960) 


Die Struktur der Energiebander beim Schichtengitter vom Wismut-Typ und bei 
einem zweidimensionalen Modell wurde im ganzen Bereich zwischen dem extremen 
Schichtengitter und dem kubischen Gitter in Blochscher Naherung studiert. Dabei 
ergab sich eine Kritik des Valenzstrichschemas und der Begriffe des ,,bindenden‘‘ 
und ,,lockernden“‘ Bandes. Die schmale Bandiiberlappung, die fiir viele charak- 
teristische Eigenschaften der betreffenden Stoffe verantwortlich ist, konnte durch 
die gegenseitige Wechselwirkung der #-Funktionen erklart werden. 


I. Einleitung 


Die Metalle der fiinften Gruppe im Periodensystem der Elemente, 
Arsen, Antimon und Wismut, haben eine Gitterstruktur, die einen 
interessanten Ubergangsfall zwischen zwei einfachen Gittern darstellt: 
dem kubischen Gitter und dem extremen rhomboedrischen Schichten- 
gitter. Die Kohasion der beiden Gitter ist von sehr verschiedener Art. 
Wahrend das extreme Schichtengitter in erster Naherung als Valenz- 
struktur angesehen werden kann, in der jedes Atom drei Valenzarme 
betatigt, ist die Bindung im kubischen Gitter rein metallisch. Beim 
Ubergang vom einen Extrem zum anderen ist also zu erwarten, daB ein 
bindendes und ein lockerndes Band, urspriinglich durch eine breite, 
den Isolator kennzeichnende Liicke getrennt, sich immer naher kommen, 
sich iiberlappen und schlieBlich irgendwie vereinigen. In der vorliegenden 
Arbeit wird dieser Ubergang in der Naherung stark gebundener Elek- 
tronen (Blochsche Naherung) verdeutlicht und die Grenze aufgezeigt, in 
der noch von einer Valenzstruktur gesprochen werden kann. 

Ihrer Stellung zwischen Metall und Isolator verdanken die genannten 
Stoffe eine Reihe ausgefallener elektrischer und magnetischer Eigen- 
schaften, die besonders bei Antimon und Wismut eingehend untersucht 
sind. Zur Beschreibung der gemessenen Eigenschaften wurden von ver- 
schiedenen Autoren fiir die Gestalt der Fermi-Flache Modelle konstru- 
iert, die sich zwar in Einzelheiten, vor allem in der Anzahl der freien 


* D7 
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Parameter, unterscheiden, im groBen und ganzen aber das gleiche Bild 
ergeben: Ein nahezu mit Elektronen gefiilltes und ein nahezu leeres Band 
iiberlappen in einem kleinen Bereich des Wellenzahlraumes, die effektive 
Anzahl der freien Elektronen ist also sehr gering (fiir Bi bei 4 “K etwa 
40-5 pro Atom). Die Form der Uberlappung ist im hohen MaBe anisotrop 
und die Fermi-Flache zum Teil stark gekriimmt. (In quadratischer Nahe- 
rung heiBt das: kleine effektive Massen.) — Es entsteht somit die Auf- 
gabe, diese Eigenschaften der Funktion E(f) aus dem Gitterbau zu er- 
klaren. Das Wismut-Gitter, welches dem kubischen Gitter am nachsten 
verwandt ist, wurde von Morita! und MAsE? in der Naherung des fast 
kubischen Gitters behandelt. Morita konnte fiir diesen Fall das Auf- 
treten einer schmalen Bandiiberlappung mit kleinen effektiven Massen 
erklaren. Aber auch Antimon und Arsen zeigen ahnliche Eigenschaften 
wie Wismut, obwohl sich ihre Gitter nicht wenig vom kubischen unter- 
scheiden (vgl. Tabelle). Es ist darum wiinschenswert, die Bandstruktur 
auf dem ganzen Bereich zwischen dem kubischen und dem extremen 
Schichtengitter zu kennen. Es soll dabei untersucht werden, ob die 


Tabelle. Geometrische Daten der Schichtengitier 


| As | Sb Bi kub 

a 2 alles meri x cru aah WP 60° 

a’ 7,8 | 8,5 9,0 | 
d:d’ Aaya 1025 lou. Agr Bartie Gis vale ws fli ented sa a eg gr eae 
aia 1,50:1,65 | 1,48:1,56 | 1,46:1,53 1,44:1,44 

—P 96,8° 95,3° 94,1° 90° 
Dabei ist: 

Oo der Winkel zwischen den Basisvektoren, 


d,a der Abstand nachster bzw. itibernachster Nachbarn einer Schicht, 
d’, a’ der Abstand nachster bzw. tibernachster Nachbarn benachbarter Schichten, 
Pp der Winkel zwischen den Verbindungslinien nachster Nachbarn einer Schicht, 


, 


a ist gleichzeitig die Gitterkonstante (in atomaren Einheiten). 


schmale Bandiiberlappung bei allen Schichtengittern dieses Typs vor- 
kommen kann, oder ob sie auf die Nachbarschaft des kubischen Falles 
beschrankt ist. Insbesondere interessiert uns die Frage, wie die Uber- 
lappung einsetzt und wodurch sie bedingt ist. 

Fiir die Rechnung behandeln wir nicht die Schichtengitter in ihrer 
tatsachlichen Gestalt, sondern betrachten ein etwas abgeandertes Gitter: 
Die Zackung innerhalb der Schichten (Winkel g) wollen wir als recht- 
winkelig voraussetzen. Wir folgen damit dem Beispeil von Reitz’, der 
eine ahnliche Rechnung fiir die Fadengitter vom Selen-Typ angestellt 

1 Morita, A.: Sci. Rep. Téhoku Univ. 1/33, 144 (1949). 


2 Mase, S.: J. Phys. Soc. Jap. 13, 434 (1958). 
SREITZ, JoR.: Phys: Reva105, 1233 (1957); 
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hat. Man darf annehmen, daB diese eigenmachtige Abanderung des 
Gitterbaues physikalisch unwesentlich ist, dagegen wird die Rechnung 
dadurch stark vereinfacht. 

Bevor wir uns den realen Schichtengittern zuwenden, werden wir 
erst ein zweidimensionales Modell studieren, das bereits viele charak- 
teristische Ziige sichtbar werden l4Bt, und fiir welches wir die Band- 
struktur im ganzen Wellenzahlraum angeben kénnen. Allerdings werden 
andere wesentliche Eigenschaften von dem Modell nicht wiedergegeben. 
Fiir das zweidimensionale Schichtengitter erwarten wir eine geringere 
Bandaufspaltung und damit weniger Abweichung von der Valenz- 
struktur als im dreidimensionalen Fall, weil hier jedes Gitteratom weni- 
ger Nachbarn und damit weniger Méglichkeiten zur Wechselwirkung hat. 


II. Zweidimensionales Modell eines Schichtengitters 


Ein naheliegendes Modell eines Schichtengitters im Zweidimensio- 
nalen ist das System von untereinander parallelen gezackten Ketten, 
wie es Fig.1 zeigt. Das Gitter enthalt zwei Atome in der Elementarzelle. 
Jede der beiden Atomarten bildet fiir sich ein rechtwinkeliges Gitter; 
wir wollen vom a- und 6-Gitter sprechen. Das Modell umfaBt die beiden 
charakteristischen Grenzfalle des extremen Schichtengitters (Schichten- 
abstand sehr groB gegen Atomabstande innerhalb der Schicht) und des 
quadratischen Netzes (Schichtenabstand gleich Abstand iibernachster 


Nachbarn innerhalb der Schicht). 4 ‘ne 
Da in dieser Betrachtung das qua- NWI Ne H 
dratische Netz stets als Grenzfall a Ga ea nee a-Atome 


eines Schichtengitters aufzufassen 
ist, sprechen wir besser von einem 
,fast quadratischen Netz‘ und ; 
memen damit em Gitter mit der,  —'=-.—\—|<, \— 
Geometrie des quadratischen Net- ‘denen aitineG “5 
zes, aber der Symmetrie des Schich- pe ace Se apie gs 
tengitters. Insbesondere ist also 

auch das fast quadratische Netz aufgebaut aus einem a- und einem 
b-Gitter, die in diesem Grenzfall ebenfalls beide quadratisch sind, aber 
eine um den Faktor |/2 gréBere Gitterkonstante haben. 

Das Schichtengitter ist gegeniiber dem quadratischen Netz in Rich- 
tung der t-Achse auseinandergezogen, das reziproke Gitter also in Rich- 
tung der k-Achse zusammengedriickt. Als Koordinaten k,, k, des 
Wellenzahlraumes wahlen wir die dimensionslosen GréBen: 


petite; ht 204; 


wobei a,, a, die Basisvektoren des Ortsraumes sind. Die erste Bril- 
louinsche Zone ist also durch —a<k,, k;Sa bestimmt. Es empfiehlt 


Oe, 
| Koa 


Ke ; R’ Ny 
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sich, zur Abkiirzung ein zweites Koordinatensystem k,, ky einzu- 


fiihren: 
Iga tere 2 hp = By hy 


Das System k,, ky ist aber nur im Grenzfall des fast quadratischen Netzes 
rechtwinkelg. 

Das Gitter enthalt die Gleitspiegelachse g in Richtung der Schichten ; 
sie bewirkt, wie Hunp? gezeigt hat, den paarweisen Zusammenhang von 
Energiebandern auf der Geraden k, =z, unabhangig von der benutzten 
Naherung. Das Gitter ist auch spiegelsymmetrisch zur ¢-Achse. Fir 
k, =0 (A) ergeben sich so zwei Symmetriecharaktere A, und A,, deren 
Funktionen bei der Spiegelung mit +1 und —1 multipliziert werden. 

Wir treiben Blochsche Naherung mit s- und p-Funktionen, d.h. wir 
machen fiir die Wellenfunktion des Gitterelektrons den Ansatz: 


P = 0484 + 04 Sp tagiks +5, % =F Hg Va + No Vo- 
Dabei sind s,,..., ¥, Blochsche Summen iiber die s-, p,- und ,-Eigen- 
funktionen der a- bzw. b-Atome, also von der Form: 
1 VY) WiER 
A= Fy (t= By) oO. 
WN 


Die symmetrisierten Funktionen auf der Achse &, =0 sind: 


i 


P(A) =, Spot OpSacr Age a Yq) + Ay(% + Vo)» 


P(A.) aa Aghey Va) 4 Ay (Xp Vo) ss 


Fiir die Blochsche Naherung werden alle s-s- und /-p-Kopplungs- 
integrale zwischen denjenigen Atomen beriicksichtigt, die beim Ubergang 
zum quadratischen Netz zu nichsten oder tibernachsten Nachbarn 
werden — mit einer Ausnahme: Das x, — y,-Kopplungsintegral zwischen 
verschiedenen Schichten wird vernachlissigt. (Zwischen den Atomen 
einer Schicht verschwindet es wegen der rechten Winkel.) Diese Ver- 
nachlassigung erscheint aber dadurch gerechtfertigt, dafS das Integral 
in den beiden Grenzfallen exakt Null wird. Das einem Coulomb-Integral 
verwandte x,—¥,-Integral, welches fiir das quadratische Netz aus 
Symmetriegriinden verschwindet, lassen wir aus Bequemlichkeit weg. 
Man kénnte seinen EinfluB fiir das extreme Schichtengitter leicht nach- 
triglich abschitzen. Von den s-p-Kopplungsintegralen beriicksichtigen 
wir nur diejenigen zwischen nachsten Nachbarn. 


Innerhalb einer Schicht treten also folgende Kopplungsintegrale auf 
(Fig. 1): 


4 Hunp, F.: Z. Physik 99, 119 (1936). 
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Zwischen nachsten Nachbarn: 


5 ee = 468 
Soo 0 | k,>0; Ko 0; saree. 
Vir Srey 
Zwischen tibernachsten Nachbarn: 
Spay i 
SB Se. Tae | x>o; be VP A OR 
Vin ae 


Zu jedem dieser Integrale gibt es ein entsprechendes zwischen zwei 
benachbarten Schichten, das mit einem Strich gekennzeichnet ist. Es 
verschwindet fiir das extreme Schichtengitter und wird gleich dem un- 
gestrichenen Integral fiir das fast quadratische Netz. Nur in dem letzte- 
ren Grenzfall sind also Ki, und K‘, reine o- bzw. z-Integrale. 


Mit W und W, bezeichnen wir die Summe aus der Energie des p- bzw. 
s-Zustandes eines einzelnen Atoms und den zugeh6origen Coulomb- 
Integralen. Die Differenz W—W, mége A heiBen. Wir wollen annehmen, 
daB der s-p-Termabstand eines einzelnen Atoms groB ist gegentiber den 
auftretenden Kopplungsintegralen. In erster Naherung werden wir daher 
den Einflu8 der s-Funktion iiberhaupt vernachlassigen und ihn nach- 
traglich nur linear in 1/4 beriicksichtigen. 

Von den sechs Energiebandern, welche die Sakulargleichung der 
Blochschen Naherung liefert, sind also die beiden unteren fast reine 
s-Bander und durch einen groBen energetischen Abstand von den vier 
oberen, fast reinen #-Bandern getrennt. Nehmen wir in Analogie zu den 
Elementen der fiinften Gruppe an, da8 jedes Atom zwei s- und zwei 
p-Elektronen in der AuBeren Schale hat, so stehen pro Gitterzelle vier 
s- und vier f-Elektronen zur Verfiigung. Es kénnen also genau vier 
Bander besetzt werden. Die beiden unteren Bander sind auf jeden Fall 
voll besetzt und brauchen daher nicht mehr betrachtet zu werden. Es 
treten folgende Matrixelemente auf: 


H,,s,=W.+ 2T cos (k, — hy) + 2T' cos (ky thy) =As, 


Hy, pW 2K cos (ky — k,) + 2K'cos(k, +k,) =A, 

its gos Ol, 

Hig DRCOS (Ry hy) — 2R’ cos (k, + Ry) =C, 

H,,.,¢** = S (eit + ebly) 4S! (et 4 e~tty) pe 
Hy, 0 =K,e% + Ke + Kye + Ke = B,, 
H,,@* = — Hy," = Metts — M'e7ike ae 


Tips, 0 


284 ERNST BEHRENS: 


Fiir die Punkte auf der Symmetrieachse A gilt: 


(tp =ky = 34; B,= By=B; D,=D,=D), 


, 


the aes 0 Dy2 
BY Ap Eee 0 
hee — he 
Ov In aDiBiaees gen HARB. 
D*y2 0 Be 4A CHE 


Daraus folgt: 
EwA+CF|B| +220 
=W+2(K + K’'cosk,) + 2(R — R’cos k,) + 
F V(K, + K,)? + (Ke + Kz)? + 2(K, + ,) (Ko + K,) cosh, + 


(1) 


+3 (M? + M'?—2MM'cosk,). 
A—C—E B 


as B* Peete Me S “= 


0. 


Daraus folgt: 
E=A—CF|B|=W+2(K+K'cosk,) — 2(R — R’cos k,) | : 
 \(K, +K,)? + (Kj + K7)? + 2(K, +K,) (K, + Kj) cos hy. 

Eine Abschatzung der #-p-Kopplungsintegrale fiir den Fall des Antimon- 
Gitters ist im Anhang gegeben. Die mit diesen Werten berechneten 
Energiebander sind in den Fig. 2a, b,c gezeichnet und zwar fiir die 
beiden Grenzfalle (Fig. 2a, c) und fiir einen dem Antimon-Gitter ent- 
sprechenden Ubergangsfall (Fig. 2b). Die Fig. 3 zeigt fiir zwei verschie- 
dene Falle qualitativ den EinfluB der s-Funktion auf die Energiebander 
des Schichtengitters. 

Auch fiir die anderen Punkte des Wellenzahlraumes laBt sich die 
Funktion E£(f) mit den erwahnten Vernachlassigungen berechnen. Ohne 
Beriicksichtigung der s-Funktion wird: 


Atce Teal BA C 0 
ie Bo <A 0) Cc 
C 0 A-E B, 
0 C Bere ee 


=(A — E)4—(A — E)*(|B,|* +|B,|? + 2C2) +|B, B* — Be 
Daraus folgt: 


wire | eet 5 | at va ®) (ee |B, + B,|2 C3. (3) 
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Die beiden doppelten Vorzeichen sind unabhangig voneinander zu neh- 
men. 

Man versteht die erhaltene Bandstruktur gut, wenn man sie sich, 
ausgehend von einem der beiden Grenzfalle, sukzessive aufgebaut denkt. 


Fig. 2a—c. p-Bander des zweidimensionalen Schichtengitters auf der Symmetrieachse A. a Fast 
quadratisches Netz, b Modell des Sb-Gitters, c extr. Schichtengitter 
Betrachten wir zunachst den Grenzfall des extremen Schichten- 
gitters! In grébster Naherung beriicksichtigen wir nur das gr6Bte Kopp- 
lungsintegral K,>0: 
Sey on yey E,,=WFK,. 


Jeder der beiden p-Zustande eines Atoms spaltet auf in einen unteren 
bindenden und einen oberen lockernden Zustand, die durch die groBe 
Isolatorliicke 2K, voneinander getrennt sind. 
Die beiden bindenden Zustande sind besetzt, 
die beiden lockernden sind leer. Jedes Atom 
betatigt also zwei exakt lokalisierte Valenzen 
— wir haben das Modell eines idealen Valenz- 
gitters, wie man es gewohnlich durch die che- 
mische Valenzstrichformel beschreibt. Alsnachste 
Verfeinerung tritt das Integral K,<0 hinzu: 


E,y=W + |Kj+Ki+2K,K,cosk,. 


Jeder der Zustande spaltet zu einem Bande auf, Fig. 3. pinftus der s-Funktion 


i ] i lichen f die 4,Bander. ——— kein 
dessen Breite 2 |K,,| jedoch schmal ist verg ic rete, apes ia ime 
mit der Breite 2(K,+K,) der Isolatorliicke. —.-.- sivier Tenet! 

A,-Bander 


Es besteht immer noch eine deutliche Trennung 


zwischen Valenz- und Leitungsband. ae) 
In der dritten Stufe wird die x-y-Wechselwirkung beriicksichtigt, 


die wegen der rechtwinkeligen Zacken nur iiber das Kopplungsintegral 
R<O zwischen iibernachsten Nachbarn ins Spiel kommt. Nach For- 


mel (3) wird: 
E=W4+2Kcosk, + 


: he 
= |x 4 K?42K,K,,cosk, +4R®cos?k,() 4(K, +K,) R cosk,cos >. 
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Die x-y-Entartung ist damit anigehoben, und die Bander spalten noch 
weiter auf. (Bei k,=0 kommen sich Valenz- und Leitungsband am 
nichsten.) Der Abstand zwischen den beiden Bandern ist noch weiter 
reduziert, und man muB erwarten, daB die Wechselwirkung zwischen 
verschiedenen Schichten diese Tendenz verstarkt, so daB die lokalisierte 
Valenzbindung immer mehr zugunsten der nicht lokalisierten metalli- 
schen Bindung zuriickgedrangt wird. 

Wenden wir uns dem anderen Grenzfall zu, dem fast quadratischen 
Netz! Die p-Bander des reinen quadratischen Netzes sind (mit Bertick- 
sichtigung der x-y-Wechselwirkung) : 


E=W + 4K cosk, cosk, + (K, + K,) (cosk, + cos ky) + 
+ |(K, — K,)? (cosk, — cosh,)® + 16R? sin? k, sin® ky. 


Beide Bander tiberlappen stark und sind bei zwei Elektronen pro Atom 
nur zur Hilfte besetzt. Wir haben also einen Leiter mit rein metallischer 
Bindung. 

Beim Ubergang vom quadratischen zum fast quadratischen Netz 
haben wir nur der veranderten Symmetrie Rechnung zu tragen. Die 
Bander sind entsprechend der verkleinerten Periodizitat im Raum ~ 
auBer mit dem Argument k,,k, noch mit k,—2a, k,—a autfzutragen 
(Fig. 2a), und die entstehenden Uberschneidungen zwischen Bandern 
gleichen Symmetriecharakters sind aufzulésen. Die Uberschneidung 
zwischen den Bandern A, und A, auf der Symmetrieachse A wird nicht 
aufgelést ; Valenz- und I eitungsband hangen dann in Punkten zusammen. 
Dariiber hinaus werden auch noch weitere Bandiiberlappungen in ver- 
schiedenen, aber relativ kleinen Gebieten des f-Raumes stattfinden, doch 
werden sie schnell verschwinden, wenn man sich nur etwas vom fast 
quadratischen Netz in Richtung auf das Schichtengitter entfernt. Der 
punktférmige Bandzusammenhang auf der Symmetrieachse wird schlieB- 
lich auch aufgehoben, da ja fiir das extreme Schichtengitter keine 
f-Abhangigkeit langs der Symmetrieachse mehr besteht (Fig. 2c). 

Der Abstand der beiden mittleren Energiebander ist: 

Ei Agen Edy [2K ih Ke | Ki) +2(R—R’)} fir k,=0 
2 KER, = KK) FoR ERY tir = ae 


Beachten wir noch die Ungleichungen: 


(Skis ks wSkKlek niiiekeek:; KW 


<|KQ)|, 
so laBt sich damit folgende Ubersicht geben: 
1. Fall: K,+K,+2R> 0. 


Dann ist fiir k; =0: 
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Fir k,=2 ist in der Nachbarschaft des extremen Schichtengitters 
ebenfalls: 
E(A,) — E(A,) > 0, 


dagegen in geniigender Nahe des fast quadratischen Netzes: 
E(A,) — E(A,) <0. 
a. Fall: K,+K4,+2R<0. 


Dieser Fall ist zwar kaum real, aber fiir den spateren Vergleich mit dem 
dreidimensionalen Schichtengitter wollen wir ihn doch mit auffiihren. 
Dann ist fiir k, =a: 
E(A,) — E(A,) <0. 


Fiir k,=0 ist in der Nachbarschaft des extremen Schichtengitters 


ebenfalls: 
E(A,) aS E(A,) << O ) 


dagegen in gentigender Nahe des fast quadratischen Netzes: 
E(A,) — E(A,)>0. 


Wenn E(A,) — E(A,) fiir k, =0 und k, =a das gleiche Vorzeichen hat, so 
besteht auf der A-Achse kein Bandzusammenhang; bindendes und 
lockerndes Band sind dann vollstandig getrennt (Isolator). Wenn aber 
der Ausdruck an den beiden Stellen verschiedenes Vorzeichen hat, so 
hangen bindendes und lockerndes Band punktférmig zusammen oder 
iiberlappen in einem kleinen f-Bereich (Leiter). 

Wir erhalten also das Ergebnis, daB das zweidimensionale Schichten- 
gitter mit p-Elektronen in der Nachbarschaft des fast quadratischen 
Netzes stets ein Leiter und in der Nachbarschaft des extremen Schichten- 
gitters stets ein Isolator ist. Wir werden sehen, daB wir fiir das drei- 
dimensionale Schichtengitter zu einem etwas anderen Ergebnis kommen, 
obwohl sich die Uberlegungen véllig entsprechen. 

Wir haben ferner gesehen, daf der Ausdruck 


Z, =K,+K,+2R 


ein MaB ist fiir die Anwendbarkeit der Valenzstrichformel und der Be- 
schreibung mit bindenden und lockernden Bandern: Je groBer K, im 
Vergleich zu |K,+2R| ist, desto gréBer ist der Bereich der Valenz- 
struktur. Fiir sehr groBes Z, endet er erst in der Nachbarschaft des fast 
quadratischen Netzes, ftir sehr kleines Z, endet er bereits in der Nahe des 
extremen Schichtengitters. Unsere Abschatzungen der Kopplungs- 
integrale fiir das Antimongitter liefern (vgl. Anhang) : 


55 |K, +2R| ee 
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Es wird sich zeigen, daB der entsprechende Ausdruck Z, fiir den drei- 
dimensionalen Fall erheblich kleiner ist als Z,, so daB hier héchstens fir 
extreme Schichtengitter noch von einer Valenzstruktur gesprochen wer- 
den kann. 

Es sei noch bemerkt, daB® fiir diese Betrachtungen die x-y-Kopp- 
lungsintegrale R und R’ eine wesentliche Rolle spielen. Wiirde man sie 
vernachlassigen, so waren ohne Beriicksichtigung der s-Funktion Ay 
und A, entartet — man wiirde stets einen Isolator erhalten. 

Der Einflu8 der s-Funktion ist nun auch leicht zu iibersehen (Fig. 3): 
Da nur die Bander des Symmetriecharakters A, von ihr beeinfluBt (an- 
gehoben) werden, wird beim Ubergang vom extremen Schichtengitter 
zum fast quadratischen Netz die Uberschneidung zwischen A, und A, 
spater stattfinden als ohne s-Funktion. Der Bereich, in dem das Gitter 
ein Isolator ist, wird also erweitert. 


III. Dreidimensionales Schichtengitter 


Das Wismut-Gitter ist rhomboedrisch mit zwei Atomen in der 
Elementarzelle (a- und b-Atome), die im Grenzfall des fast kubischen 
Gitters je ein kubisch-flachenzentriertes Gitter bilden. Das Schichten- 
gitter kann man sich aus diesem Grenzfall entstanden denken, indem man 
ein kubisches Gitter in Richtung einer Raumdiagonalen dehnt. Dabei 
bleibt die dreizahlige Symmetrie um die Dehnungsachse erhalten. Wie 
schon im Zweidimensionalen wollen wir auch hier rechtwinkelig gezackte 
Schichten voraussetzen. 

Das reziproke Gitter entsteht also aus einem kubisch-raumzentrierten 
Gitter, das in Richtung einer Raumdiagonalen zusammengedriickt ist 
(vgl. etwa (5), S. 57f). Zu den drei Basisvektoren a,, a2, a3 des Orts- 
raumes fiihren wir die drei dimensionslosen Koordinaten des Wellen- 
zahlraumes ein: 


kh, = Long tg = ta; hy = ta. 
Manchmal ist es giinstiger, ein anderes Koordinatensystem zu benutzen : 
ky = kh, +R,; ky =k, +h,3 kg =k, +h,. 
Die Koordinate k, in Richtung der trigonalen Achse sei festgelegt durch: 


k 

ky = kh, — v. — rs E 
Das Gitter besitzt eine dreizahlige Achse und drei Spiegelebenen durch 
diese Achse. Da es nicht méglich ist, auf ahnlich einfache Weise wie im 
Zweidimensionalen die Bandstruktur im ganzen {Raum zu berechnen, 


beschranken wir uns von vornherein auf eine Symmetrieebene S des 
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reziproken Gitters, also etwa k, =k, (Fig. 4). In dieser Ebene zerfallen 
die Bander in zwei Symmetriecharaktere S,; und S;, und auf der trigo- 
nalen Achse k, =k, =k, (A) zerfallen sie in drei Symmetriecharaktere 


AyrAs RAs. 


Fig. 4. Schnitt der ersten Brillouinschen Zone eines Schichtengitters mit der Symmetrieebene kz = ky (=k) 


Fiir die Blochsche Naherung benutzen wir die Funktion: 


D =0,5, + 0% Sp ade + &, Xp OS Pe No Vo caer +0325. 


Die Funktionen s,, ..., %, haben dieselbe Bedeutung wie im zweidimen- 
sionalen Falle. 
Die symmetrisierten Funktionen sind 

fir die Ebene k, =k, (S): 

D(S1) = 048, +0585 + Ag (%q + Va) + Ay (% + %) +oa%0 +052, 

P(S5) = Ag (%a — Va) + As (% — Vo) 
und fiir die trigonale Achse k, =k, =k, (A): 

D(A,) = 045, + 0585 + Ag (Xa + Va + 2a) + Ay (% +Y% +%); 
@(2As) = Ae (%, cia Va) ae Ay (X» ee Vp) 
Ma (%_ + Se 22,) + My (% = Sf = 2%) : 


Der Symmetriecharakter A, ist in dem obigen Ansatz fiir ® nicht ent- 


halten. 

Die Blochsche Naherung fiir das dreidimensionale Schichtengitter 
k6nnen wir fast wortlich vom zweidimensionalen tibernehmen, da wir 
hier dieselben Voraussetzungen und Vernachlassigungen machen und 
dieselben Bezeichnungen verwenden. Es tritt hier lediglich ein weiteres 
p-p-Kopplungsintegral K,<0 zwischen tibernachsten Nachbarn einer 
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Schicht auf. Das Integral K > 0 des zweidimensionalen Falles wollen wir 
jetzt K, nennen. Wir erhalten natiirlich zwei Energiebander mehr, im 
ganzen also acht Bander, von denen fiinf mit Elektronen besetzt werden 
kénnen. Die beiden untersten, fast reinen s-Bander lassen wir aus den 
folgenden Betrachtungen wieder heraus. Die Matrixelemente sind: 

H, . =W,+2T {cos (k, — ky) + cos (ky — ,) + COS (k, — k,)}+ 


+ 2T' {cos (k, + k,) + cos (Ry + k,) + cos(k, + R,)} we 
A=W 2K, {cos (k, — Ry) + cos (k, — k,)} + 2K, cos (ky — k,) 4 
+ 2K; {cos (k, +k,) + cos(R, + k,)} + 2Kzcos(k, +h,) =Az, 


Fix, 9 
H, 2 OR tosh =e) 2R’ cos (k, + k,) enuice 
fae . et (Rat Ry kz) — S (e*Fe aus etky =e et*z) 4 


ie S' (ete Les ey) — 
H et (Rat ky the) = K,eF ae (et Fv 4 et *e) ne 
4 Kienthe 4 Ki (ety pe-th) = By, 


i (RetRytke) — — [ee gi lkatkythe) — M eike — M’ e~ thx = 0 
XaSb = > a x> 


H 
H 


é 


SaXd- 


vavb ~ 0. 
Da wir uns auf die Ebene k, =k, =k beschranken, ist: 
A, =A, =A4;..D, =D,=D. 


Fiir die Punkte der trigonalen Achse folgt: 


Aye Be 0 D\3 
| BY A,—E =p 0 
AX | Ps m4 
| o —Dy3 A+2C-—E B 
| D¥y3 0 B* A+2C—E 


Daraus folgt: 
Be A+2C+ |B) +320 
—W-+4(K, + K,cosk,) + 2(K, + Ke cosk,) + 4(R — R' cos k;) 


FV (K, +2K,)* + (Ky + 2K;)® + 2(Ke+ 2K,) (Ke + 2K;) cos ky-b 
rs 4 (M2 + M’2— 2MM'cosk,). 


(4 


A—C-—E B 


B* hai Geet ea 


mts 
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Daraus folgt: 
E=A—CF|B 
=W+4(K, + Ki cosk,) + 2(K, + K,cosk,) — 2(R— R’cosk,) = (5) 


+ \/(K, + 2K,)? + (Ki +2K,)? + 2(K, + 2K,) (Ky + 2.K;) cos hy. 


Fig. 5a—c. p-Bander des dreidimensionalen Schichtengitters auf der trig. Achse A. a Fast kubisches Gitter, 
b Sb-Gitter, c extr. Schichtengitter 

Die Fig. 5a, b,c zeigen, ohne die s-Funktion zu _beriicksichtigen, den 
Verlauf der Energiebander langs der trigonalen Achse fiir die beiden 
Grenzfalle (Fig. 5a, c) und fiir ein reales Schichtengitter (Fig. 5b). In 
der Fig. 6 sind zwei verschieden starke Einfliisse 
der s-Funktion dargestellt. Fiir alle Punkte der 
Ebene ky=h,(S) léBt sich der Symmetrie- 
charakter S, sofort abspalten: 


Ast GALE B 


Se! =), 
3 B* AC EE 
Daraus folgt: 
B=A~C.¥ (BL I oe Rae 
f : EjnfluB «+sseeseeees geringer, 
Fiir den Symmetriecharakter S, ergibt sich  —----- oe eae 
(ohne s-Funktion): sire 
|A+C,—E B Cy2 Os | 
B* A+-C,—E 0 Cy2 | 
ey i =. V a O . (7) 
CY2 0 A,—E By | 
0 Oly i . A,—E| 


Die Punkte k=0; k, = und k=—k,=a/2 haben eine héhere Sym- 
metrie, so daB hier die Determinante zerfallt. In unserer Naherung zer- 
fallt die Determinante auBerdem fiir die Punkte, in denen C=2RX 
cos (k — k,) —2R’ cos (k +,) verschwindet, also fiir k =0; k, =a/2 und 
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k =n/2;k,=0. Auf den Achsen k =0 und k, =0 ist: C=2(R—R’)cosk, 
bzw. C =2(R—R’)cosk. In der Nahe des fast kubischen Falles ist C 
in diesen Punkten eine kleine GréBe, so daB die Determinante ,,fast‘ 
zerfallt. Fassen wir zusammen: In der Ebene k, =/, sind zwei Energie- 
bander genau bekannt (S,). Die vier restlichen Bander des Symmetrie- 
charakters S, sind genau 
ee bekannt auf der trigonalen 
beso ie Achse und in vier weiteren 
Ne SS ery Punkten. In der Nahe des 
X ae fast kubischen Grenzfalles 
= sind sie auBerdem leidlich 
\ WSs bekannt langs der Achsen 
\ re k =0 und k, =0. 
\ \ Die Fig. 7a, b, c zeigen 
\ ‘J === den Verlauf der E(f)-Kur- 
, mee wt ven auf den Geraden k =0 
0 On k, meek und k, = 0 fiir drei verschie- 
Pe a dene Falle. Zeichnet man 
die Energiekurven auch 
noch fiir andere Geraden 
- we der Symmetrieebene, so 
aS is PISA & kann man daraus Linien 
c konstanter Energie kon- 
vy struieren. Die Fig. 8 zeigt 
ae A diese Linien fiir das Anti- 
\ mon-Gitter in der Nahe der 
S Besetzungsgrenze fiir das 
dritte und vierte Band (De- 
b fektelektronen bzw. Elek- 
Goleta ee he = tronen). Die Kurven fiir 
Fig. 7a—c. p-Bander des dreidimensionalen Schichtengitters 4 : 
in-Richtung 4 = O.oben)amai, =O (unten), ——— S,;-Binder, Gas ritte Band sind, zum 
S,-Bander, a aes Rennes kee b Sb-Gitter, c extr. erdBten Teil durch den 
Schichtengitter 
Symmetriecharakter S, be- 
stimmt und darum zuverlissiger als die Kurven fiir das vierte Band. Die 
Fermi-Flache diirfte etwa zwischen den gezeichneten Fallen 3 und 4 legen. 
Man kann sich wieder die erhaltene Bandstruktur aufgebaut denken, 
indem man vom idealen Valenzgitter ausgeht und den Einflu8 der 
hinzutretenden Kopplungsintegrale untersucht. Die Uberlegungen ver- 
laufen ebenso wie fiir das zweidimensionale Schichtengitter. Es zeigen 
sich aber zwei wesentliche Unterschiede: 


Q 


Erstens tritt an die Stelle von 7, =K,+K,+2R die GroBe 


Z, ahd DE LAR. 
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die wegen K,>0; K,, R<0 erheblich kleiner ist als Z,. Mit den abge- 
schatzten Werten aus dem Anhang wird: 


K,=|2K,+3R|=3,4, also Z,~x0. 


Das bedeutet, daB die Zustande des Gitters viel stirker zu Bandern auf- 
spalten als im zweidimensionalen Falle und daher die Beschreibung 
durch ein bindendes und ein lockerndes Band hier allenfalls noch fiir 
das extreme Schichtengitter erlaubt ist. 


ky 
2m 


/ 
VA 


Vs Se 


Fig. 8. Schnitt der Energieflachen des 3. und 4. Bandes mit der Ebene ky = ky. ——— Energieflachen des 
3. Bandes, Energieflachen des 4. Bandes 


Zweitens kann auf der trigonalen Achse statt des punktférmigen 
Bandzusammenhanges im Zweidimensionalen sogar eine Uberlappung 
des dritten und vierten Bandes stattfinden, da hier an Stelle der ein- 
fachen Bander vom Symmetriecharakter A, die entarteten Bander vom 
Symmetriecharakter 2, auftreten. Das bedeutet: Falls K,+2K,+3R<0 
ist (was im Gegensatz zum zweidimensionalen Falle durchaus sein 
kann), so ist selbst das extreme Schichtengitter noch ein Leiter. Fir 
K,+2K,+3R>0 haben wir dagegen wie im Zweidimensionalen einen 
Leiter in der Nahe des fast kubischen Falles und einen Isolator in der 
Nachbarschaft des extremen Schichtengitters. 

Die Abweichung der Schichtengitter von der Valenzstruktur wird 
also durch die Integrale K,, K‘,, R, R’ bestimmt; die schmale Bandiiber- 
lappung auf der trigonalen Achse dagegen allein durch die Integrale R, k’ 
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(allgemeiner: durch die x-y-Wechselwirkung). Die s-Funktion hat densel- 
ben Einflu8 wie im Zweidimensionalen: Sie hebt die Bander des Sym- 
metriecharakters A, und begiinstigt daher die Isolatoreigenschaft (Fig. 6). 

Den zweiten Grenzfall, das fast kubische Gitter, hat Morita? bereits 
ausfiihrlich behandelt. 

Die Form der Energieflachen, wie sie in Fig. 8 gezeichnet sind, darf 
natiirlich nicht wortlich genommen werden, wenngleich man aus dem 
bereits erwahnten Grunde den dargestellten Energieflachen des dritten 
Bandes mehr trauen darf als denen des vierten Bandes. Es hieBe auch 
das Einelektronenmodell iiberbewerten, wollte man etwa quantitative 
Ergebnisse, wie effektive Massen erwarten. Dagegen diirften folgende 
Ergebnisse reale Bedeutung haben: 


4. Auf und in der Nahe der trigonalen Achse ist die Uberlappung 
eines nahezu gefiillten und eines nahezu leeren Bandes besonders wahr- 
scheinlich. Auch die Geraden k, =0 und k+hk,=0 kommen hiertfiir in 
Frage, sowie im fast kubischen Fall die Gerade k =0. Ausgehend von der 
Naherung mit freien Elektronen findet JoNES? im Valenzband Defekt- 
elektronen bei k =k, =O und z/2 und im Leitungsband Elektronen bei 
k=0; k, =a und bei k= —k, =2/2. 

2. Die Form der Uberlappung ist stark anisotrop. 


3. Die schmale Bandiiberlappung ist nicht auf die Nachbarschaft des 
fast kubischen Falles beschrankt, sondern kann sogar beim extremen 
Schichtengitter auftreten. Allerdings ist die Anisotropie der Uberlap- 
pung fiir den fast kubischen Fall am starksten. 


4. Die Fermi-Flache ist nicht, auch nicht in erster Naherung, eine 
Flache zweiter Ordnung. Hierauf hat bereits Morita? hingewiesen. Es 
ist daher nicht verwunderlich, daB es noch nicht gelungen ist, alle elek- 
trischen und magnetischen Eigenschaften von Wismut durch ein einziges 
Modell mit effektiven Massen zu beschreiben. Magnetische Widerstands- 
anderung und Hall-Effekt einerseits* und de-Haas-Effekt andererseits* 
liefern verschiedene effektive Massen. 


Fiir die Anregung zu dieser Arbeit und deren stete Férderung habe ich Herrn 
Professor F. Hunp sehr zu danken. ° 


Anhang: Abschatzung der auftretenden p-p-Kopplungsintegrale 

StateR® hat Regeln angegeben, mit deren Hilfe genaherte Ausdriicke fiir die 
Eigenfunktionen von Elektronen héherer Atome konstruiert werden kénnen. Die 
Winkelanteile sind die gleichen wie beim Wasserstoffatom und die Radialanteile 


5 Jonrs, H.: The Theory of Brillouin Zones and Electronic States in Crystals. 
Amsterdam 1960. 

6 ABELES, B., and S. Merpoom: Phys. Rev. 101, 544 (1946). 

? SHOENBERG, D.: Proc. Roy. Soc. 170, 341 (1939). 

8 SLATER, J.C.: Phys. Rev. 36, 57 (4930): 
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knotenlose Funktionen der Form: 


ik tt aes mit %—=—, (in atomaren Einheiten). 
n 


Dabei ist Z’ die effektive Kernladungszahl und n’ die effektive Hauptquantenzahl. 


Eine Rechnung mit diesen Funktionen kann natiirlich nichts mehr sein als 
eine grobe Abschatzung. In unserem Falle besteht aber eine gewisse Berechtigung, 
die Slaterschen Funktionen zu verwenden, da wir nur Integrale zwischen gleich- 
artigen Funktionen und gleichen Atomen berechnen und vergleichen. AuSerdem 
interessiert uns nur die relative GréBe der Integrale; der einzige freie Parameter 
ist der Abstand der Atome. 


Nach den Slaterschen Regeln ergibt sich fiir die 5 p-Elektronen von Antimon: 


gh 2H: Fie cg G9 also «% = 1,58. 
Daraus folgt: 
My ae 3 e241 cos @- re pray 3 e—*? sin} cos 
Me Saige” 8 a RSV HOS . 


Die Integration l48t sich in elliptischen Koordinaten durchfiihren und liefert die 
beiden Funktionen: K,(«R) und K,(«R). Es kommen vier verschiedene Atom- 
abstande RF vor: d, d’, a, a’ (Tabelle). Wenn wir die Winkelabweichung vom kubi- 
schen Gitter vernachlassigen, so ergibt sich daraus fiir die Kopplungsintegrale (in 
einer willkiirlichen Einheit, die etwa 1 eV ist): 


Kg = K,(ad) = 3,4 K, = K,(ad) = — 1,1 

Ki = K,(ad’) = 2,3 Ke Kd i — 05 
K, = ${K,(«a) + K,,(«a)} = 0,3 K, = K,(«a) = — 0,1 

Ky = #{K,(aa’) + K,(aa’)}}=0,2 Ky =K,(xa’) =— 0,07 
R= — }{K,(aa) — K,(axa)} = — 0,4 


Zeitschrift fiir Physik 161, 296—309 (1961) 
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Energieverluste von 25 keV-Elektronen 
in atomarem Wasserstofft 
Von 
H. Boerscu, J. GEIGER und H.-J. REIcH 
Mit 11 Figuren im Text 
(Eingegangen am 9. August 1960) 


Experimentell wurden die Energieverluste von 25 keV-Elektronen in thermisch 
dissoziiertem atomaren Wasserstoff ermittelt. Sie stimmen in GréBe und Inten- 
sitat mit den Ergebnissen iiberein, die nach der Theorie von Bete? fiir die Anre- 
gung von Niveauiibergangen des atomaren Wasserstoffs durch ElektronenstoB zu 
erwarten sind. 


1. Einleitung 


Energieverluste von Elektronen beim Durchgang durch feste Materie 
lassen sich durch die Anregung von Band-Band-Ubergangen oder von 
Plasmaschwingungen, beim Durchgang durch Gase durch die Anregung 
von Niveauiibergingen durch Elektronensto8 erklaren. Den experimen- 
tell ermittelten Energieverlusten stehen jedoch bisher keine Theorien 
zur Seite, die sowohl die GréBe der Energieverluste als auch ihre Inten- 
sitat exakt angeben. Nur fiir atomaren Wasserstoff legen derartige 
Angaben auf Grund der Theorie von BETHE vor. In diesem Fall fehlten 
jedoch wegen der Schwierigkeit der Versuchsbedingungen bisher experi- 
mentelle Werte. 

Die Aufgabe bestand darin, die GréBe und Intensitat der Energie- 
verluste mittelschneller Elektronen in atomarem Wasserstoff zu ermit- 
teln und mit den Resultaten der Betheschen Rechnung zu vergleichen. 


2. Versuchsanordnung 


Ein Elektronenstrahl aus einer Elektronenquelle wird auf 25 keV 
beschleunigt und durchsetzt den H-Ofen, in dem er mit Wasserstoff in 
Wechselwirkung tritt. Das Energiespektrum des Elektronenstrahls nach 
der Wechselwirkung wird durch einen Analysator”? auf einer Photo- 
platte entworfen (vgl. Fig. 1). 

Zwei Lochblenden, die vom Elektronenstrahl durchsetzt werden, 
grenzen die Wasserstoffatmosphare des H-Ofens gegen die iibrige Appa- 
ratur ab. Zwischen ihnen befindet sich ein Heizrohr aus Wolfram, das 

1 Berne, H.: Ann. Phys. 5, 325 (1930). — Brrue, H.: Handbuch der Physik, 
Bd. XXIV/1. 1930. 

2 MOLLENSTEDT, G.: Optik 5, 499 (1949). 

3 LipPperT, W.: Optik 12, 467 (1955). 
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den Wasserstoff bis zur thermischen Dissoziation aufheizt. Um Stérun- 
gen durch das Magnetfeld des Heizstromes auszuschalten, wird der Heiz- 
strom einphasig gleichgerichtet. Nur in den Heizstrompausen kann der 
Elektronenstrahl das Heizrohr durchsetzen. Wenn der Heizstrom flieBt, 
wird er durch eine magnetische Ablenkung am Durchtritt durch den 
Ofen gehindert (vgl. Lancmurr‘ und MENZEL), 


Up =-25kV 


ve) Elektronen - 
guelle 


Ablenkspule 


H- Often 


Spa/t 


Analysator 


Photoplatte Blenae Helzrohr blende 


Fig. 1. Versuchsanordnung Fig. 2. Temperatur- und Druckverlauf entlang der Achse 
des H-Ofens 


Der Dampfdruck des Wolframs fiihrt auch bei den héchsten Tem- 
peraturen nicht zu st6renden Energieverlusten, wie Blindversuche zeigten. 

Der Temperaturverlauf des Heizrohres entlang der Rohrachse wurde 
pyrometrisch ermittelt und ist in Fig. 2 ftir die benutzte maximale 
Heizstromstarke (Lebensdauer des Rohres 5 bis 10 min) angegeben. Die 
Druckverhiltnisse sind gleichfalls aus Fig. 2 zu entnehmen. 

Das Auflésungsvermégen der Analysatoranordnung wird durch die 
Breite des Analysatorspaltes von 1, der Eintrittsapertur #,,,, und der 
Energieverteilung der Primdrelektronen zu 0,7 bis 0,8 eV (Halbwerts- 
breite der Primarlinie) bestimmt. Die asymmetrische Maxwellsche Ener- 
gieverteilung des Primarstrahls spielte keine Rolle, da sich bei den hohen 


4 LANGMUIR, J.: Phys. Rev. 26, 611 (1925). 
5 MENZEL-Kopp, Cur., u. E. MENZEL: Z. Physik 142, 245 (1955). 
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Strahlstromdichten eine anomal verbreiterte symmetrische Energie- 
verteilung ® einstellte. 

Der Analysatorspalt liegt auf der durch die H-Ofen- Blenden gebil- 
deten Achse. Der Radius der unteren Blende und ihr Abstand vom 
Analysatorspalt legen den maximal vom Analysator erfaBten Streu- 
winkel auf %max—=1-10%rad fest, so daB in den aufgenommenen 
Energieverlustspektren der Winkelbereich der unelastischen Streuung 
von 0 bis 1 - 10-3 rad summarisch erfaBt wird. 


3. MeBergebnisse 
a) Das Energieverlustspektrum von molekularem Wasserstoff 

Das Energieverlustspektrum von molekularem Wasserstoft (Fig. 3) 
wurde bei einem Druck von 1 Torr im ungeheizten Ofen bei Zimmer- 
temperatur aufgenommen. Der 
Nullpunkt der Energieverlustska- 
la liegt, wie experimentell durch 
Aufnahmen mit geringerer Belich- 
tungszeit gezeigt werden konnte, 
in der Mitte des flachen Plate- 
aus (Sadttigungsschwarzung) des 
Schwarzungsmaximums der Elek- 
tronen, die keine Energieverluste 
erlitten haben. Der Untergrund 


zwischen 5 und 10eV ist durch 
den Plattenschleier bedingt 

Bet eee ys +0,15) eV hegt ein 
intensitatsstarker, breiter Ener- 


| 
i] 
| 
| 
| 
| 
| 
| 
i] 
i 
| 
| 
I 
0 5 70 15 2AEleV]) band abnehmender _ Intensitat 


a l gieverlust 4, auf den ein Verlust- 

Fig3: Spektrum und Photometerkurve der Energie- von 14,45 bis etwa 25 eV folgt 
verluste von 25 keV-Elektronen in molekularem Was- . = 2 

serstoff (Ofendruck: ~=1,0 Torr, mittlere Diesem \ erlustband 1st ein 


Heizrohrtemperatur: T = 300 °K) 


schwacher Energieverlust B bei 
(16,0 +1,0) eV tiberlagert. 

Die Anregungswahrscheinlichkeit der einzelnen Niveaus des moleku- 
laren Wasserstoffs zeigt nach spektroskopischen Messungen folgende 
Abhangigkeit von der Primarenergie: FINKELNBURG’? und VENCov® 
geben an, daB das Maximum der Anregungswahrscheinlichkeit fiir die 
Tiler terme sy igs Ee eA WE: ; 
lripletterme 2/32, und 2s%2, bei Primarenergien vom Betrag der 
Anregungsenergie liegt und da die Singuletterme 2612’, und 2pT7, 
erst bei héheren Primarenergien angeregt werden. Das Maximum der 

® BoerscH, H.: Z. Physik 139, 4175 ( 

7 FINKELNBURG, W.: Z. Physik 68, 57 

8 VENcOV, S.: Ann. Phys. 15, 133 (19 
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Anregungswahrscheinlichkeit des 1s*2',-Niveaus liegt nach TaTE und 
SMITH® bei 100 eV und nimmt ebenfalls mit hdherer Primarenergie ab. 
Hort? zeigt, daB bei der Primarenergie von 200 eV das 2p1IT,-Niveau 
sehr viel starker als das 2p12-Niveau angeregt wird und daB seine 
Anregungswahrscheinlichkeit mit wachsender Primarenergie weit weniger 
abnimmt als die der iibrigen Niveaus. Fiir die 25 keV-Elektronen dieser 
Arbeit ist also vorwiegend die Anregung des 2pUT,-Niveaus zu erwarten. 

Auf Grund der Anregungswahrscheinlichkeit und der Ubereinstim- 
mung mit dem spektroskopisch ermittelten Betrag der Anregungs- 
energie laBt sich der Energieverlust A durch Anregung der einzelnen 
Schwingungsterme des zur Wer- 
ner-Bande gehérenden 2 17,- 
Niveaus des molekularen Wasser- 
stoffs deuten. Das anschlieBende 
Verlustband kann der Anregung 
des Grenzkontinuums der Werner- 
Bande zugeschrieben werden. Das 
Wasserstoffmolekiil — dissoziiert 
dabei in ein angeregtes Atom und 
ein Atom im Grundzustand. Der » 
Energieverlust B 1aBt sich durch 
Anregung des 1s?2’,-Niveaus er- 
klaren, die zur Dissoziation und 
Ionisierung eines Atoms fiihrt. 

Die Intensitat J, samtlicher 
Energieverluste bis 25 eV in mole- 3 7 ae a 2 AE eV] 
kularem Wasserstoff bezogen auf [ay OS UN eink a co et Wie ag er 
die Primarintensitat J, ist in _ verluste von 25 keV-Elektronen in teilweise dissoziier- 


tem Wasserstoff (Ofendruck: =1,6 Torr, mittlere 


Hig. 6 (vgl. Abs. 3b) angegeben. Heizrohrtemperatur: T = 2800 °K) 


b) Das Energieverlustspektrum von atomarem Wasserstoff 

Fiir die Erzeugung der Energieverlustspektren von atomarem Was- 
serstoff (vgl. Fig. 4) wurde der Wasserstoff im H-Ofen bei einem Druck 
von 1,6 Torr durch das Wolframrohr aufgeheizt. In Fig. 5 sind die bei 
verschiedenen Rohrtemperaturen aufgenommenen Energieverlustspek- 
tren zusammengestellt. Dabei sind die photometrierten Schwarzungen S 
unter Abzug der Untergrundschwarzung mit Hilfe einer Eichkurve fiir 
das Schwarzungsverhalten der verwendeten Photoplatten in Intensita- 
ten J umgerechnet. Diese Intensitaten J sind auf das zugehdérige Inten- 


sitatsmaximum J, derjenigen Elektronen bezogen, die keine Energie- 
verluste erlitten haben. 


9 Tate, J.T., and P.T. SmirH: Phys. Rev. 39, 270 (1932). 
10 Hort, T.: Z. Physik 44, 834 (1927). 
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Wegen des Temperaturabfalls von der Heizrohrmitte zu den kalten 
Blenden (vgl. Fig. 2) werden die aufgenommenen Energieverlustspektren 
auf eine mittlere Temperatur T des in der H,-Atmosphire brennenden 
Heizrohres* bezogen, die durch Mitteilung tiber den Temperaturverlaut 
entlang der Rohrachse gewonnen wird. 


A 


Te, 
i/f, 
7=7750°K 
5:70? 516 
5 0 5 20 25 AE [eV] 25 AE eV] 


70 5 20 25AE [eV] 


T= 2650 °K 5-70 


& 70 15 20 254E [eV] 5 70 15 20 25 AE |eV) 


Fig. 5. Energieverluste von 25 keV-Elektronen in Wasserstoff bei verschiedenen Heizrohrtemperaturen T 
(A, B durch molekularen, C durch atomaren Wasserstoff verursacht). Wie Auf das Intensitatsmaximum 
der verlustfreien Elektronen bezogene Intensitat 


* In der Originalmitteilung™ ist die Ofentemperatur als Temperatur der Rohr- 
mitte des im leeren Ofen brennenden Heizrohres definiert. 
1 Borrscu, H., J. GeiGeER u. H.-J. RercH: Naturwissenschaften 46, 596 (1959), 
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Bei einer mittleren Heizrohrtemperatur T=1750 °K zeigt das auf- 
genommene Energieverlustspektrum noch den gleichen Verlauf wie das 
bei Zimmertemperatur. Dagegen tritt bei T= 2030 °K ein neuer schma- 
ler diskreter Energieverlust C auf. Der Energieverlust C ist dem atoma- 
ren Wasserstoff zuzuschreiben, denn fiir einen Druck von 1,6 Torr be- 
ginnt bei etwa 1900 °K die Dissoziation des molekularen zu atomarem 
Wasserstoff merklich zu werden (vgl. Abs. 5b). Bei der weiteren Tem- 
peraturerhéhung bis zu T=2800 °K wird der Dissoziationsgrad gré- 
Ber. Dementsprechend 
nimmt die Intensitat des 
Energieverlustes C_ des 
atomaren Wasserstoffs 
mit der Temperatur zu, 
wahrend die Intensitat 
des Energieverlustes A 
des molekularen Wasser- 
stoffs mit der Tempera- 
tur abnimmt. 


Der Energieverlust C 
von atomarem Wasser- 


stotf besitzt einen Betrag 
von (10,17-40,15) eV 300 700 ©7700 7500 ©7900 ©2300 2700 [°K] 


und 1aBt sich als An- Fig. 6. Temperaturabhangigkeit der relativen Intensitaten der 
: / 7 Energieverluste von 25 keV-Elektronen im Heizrohrinneren (nor- 

regung des bei 10,21 eV 8 5 
§ 8 . 10, 1 miert auf einen Ofendruck =1 Torr und einen Reaktionsweg 


(spektroskopischer Wert) l/=1cm). Ig./I,= Relative Intensitat samtlicher Energieverluste 
: 42D_Nj : in molekularem Wasserstoff. Ig(2*P)/I) = Relative Intensitat des 
liegenden = P-Niveaus Energieverlustes C durch Anregung des 2*P-Niveaus des atomaren 


des Wasserstoffatoms Wasserstoffs 
deuten. 


Fiir den Vergleich mit der Betheschen Theorie in Abs. 5 werden die 
auf die Primarintensitat J, bezogenen Intensitaten J der Energieverluste 
gebraucht. Die Primarintensitat J) wird durch Integration iiber das 
gesamte Energieverlustspektrum gewonnen, die Intensitat der einzelnen 
Energieverluste durch Integration iiber ihre Intensitatsmaxima. Da die 
Intensitat der Energieverluste linear mit dem Gasdruck im Ofen und der 
Lange des Reaktionsweges zunimmt, sind samtliche Intensitatsangaben 
auf einen Ofendruck von 1 Torr und einen Reaktionsweg von 41cm 
normiert. In Fig. 6 sind die relative Intensitat des Energieverlustes C 
I, (2?P)/I, durch Anregung des 2?P-Niveaus des Wasserstoffatoms 
und die relative Intensitét J,,/I) samtlicher Energieverluste bis 
25 eV in molekularem Wasserstoff in ihrer Abhangigkeit von der 
mittleren Heizrohrtemperatur angegeben. Die MeBgenauigkeit betragt 


+20%. 
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4. Ergebnisse der Betheschen Theorie 
BETHE! hat ausgehend von der Bornschen Naherung?” den differen- 
tiellen Wirkungsquerschnitt der unelastischen Streuung von Elektronen 
am H-Atom angegeben: 


K’ 8asinddb 
TDG se eee 1 
K = Wellenzahl der Elektronen vor dem StoB 

K’ = Wellenzahl der Elektronen nach dem StoB 

® = Streuwinkel 


gy = Generalisierte Ubergangswahrscheinlichkeit 
hq = Betrag des beim StoB iibertragenen Impulses, aus Energie- und Impulssatz mit 


Bs 2m _ mAE* 
Pie (2E — AE) (1 — cos) 4 hE cos} + -** (2) 
m = Elektronenmasse 
AE = GréBe des Energieverlustes 
E = Energie der Primarelektronen. 


Die generalisierte Ubergangswahrscheinlichkeit in die diskreten Was- 
serstoffniveaus hat fiir Streuwinkel # < | = — bei 25 keV-Elektronen 
fiir Streuwinkel 9 < 2-10? rad — folgenden Wert: 


28 n7 (n — 1)2?*+5 


Dy = _ = (3) 


3 (n = 4)2"+5 


n = Hauptquantenzahl 
Die generalisierte Ubergangswahrscheinlichkeit in das kontinuierliche 


Spektrum jenseits der Ionisierungsenergie hat fiir Streuwinkel # <| be 
den Wert: 
Cs Qak 2 

—2—arc tg =; 

28 kg? a8 [g? + 4 (a2 1 R2)] - a Rk 2 — Fk +o2 
,k) = — : or eee ) 
Pr (7 ) [(q + &)? + o2]§ [(q — A)? + 28 See (4) 

k 


k = Wellenzahl des Sekundarelektrons 
a = Reziproker Radius der innersten Bohrschen Bahn im Wasserstoffatom. 


@, und g, stellen direkt die prozentuale Verteilung aller unelastischen 
StdBe auf die Anregung der einzelnen Energieniveaus und auf die Uber- 
gange in das kontinuierliche Spektrum dar. 

Fiir 25 keV-Elektronen und Streuwinkel <2- 10 rad ergibt sich 
folgende prozentuale Verteilung der unelastischen StéBe auf die Anregung 
der einzelnen diskreten Niveaus mit der Hauptquantenzahl 1: 


| 
3 | 4 5 6 $ 20 100 


39 | 3,4 1,4 0.45 | 0,07 |8-10-%| 2-10 


12 Born, M.: Z. Physik 37, 863 (1926). 
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Die Ubergange in das Kontinuum jenseits der Ionisierungsenergie betra- 
gen 28% aller unelastischen StéBe und werden durch das Integral iiber 
die y,-Kurve in Fig. 7 erfaBt. 

Die gesamte prozentuale Verteilung der Energieverluste ist in Fig. 7 
liber der GréBe des betreffenden Niveaus dargestellt. Diese Darstellung 
hat den Charakter eines Energieverlustspektrums eines Analysators mit 
unendlich groBem Auflésungsvermégen, bei dem die Intensitdt des 
Energieverlustes iiber seiner GréBe aufgetragen ist. Fiir die Anregung 


Halbwertsbre/te: 0eV 


Q(10°tach tiberhiht) 


70 72 4 6 78 20, 22. £4 26 “\2BAF|eV| 


2P 3P £,  Kontinuum 


Fig. 7. Generalisierte Ubergangswahrscheinlichkeit p iiber der GréBe des zugehérigen Energieverlustes AE 
von 25 keV-Elektronen in atomarem Wasserstoff nach Brtue bei einem Analysator mit unendlich groBem 
Auflosungsvermégen (Halbwertsbreite der Primarenergie 0 eV) 


der diskreten Niveaus tritt ein Linienspektrum auf, anschlieBend ober- 
halb der Ionisierungsenergie ein Kontinuum. 

Durch eine experimentelle Spektrometeranordnung werden theore- 
tisch scharfe Linien zu Maxima von einer gewissen Breite und einem 
gewissen Verlauf (Auflo6sungsvermégen, Verteilung der Primarenergie, 
usw.) verformt und kénnen sich teilweise iiberlagern. Der Verformungs- 
effekt der in dieser Arbeit benutzten Analysatoranordnung wird durch 
die experimentell ermittelte Gestalt des Intensitatsmaximums der ver- 
lustfreien Elektronen dargestellt. Werden nun die scharfen Linien des 
Betheschen Spektrums durch die entsprechend groBen Intensitats- 
maxima ersetzt und diese iiberlagert, so erhalt man das Spektrum, das 
mit der benutzten Analysatoranordnung gemessen werden wiirde. Dieses 
theoretische Energieverlustspektrum des atomaren Wasserstoffs fiir die 
benutzte Analysatoranordnung ist in Fig. 8 konstruiert. 

Die Bethesche Theorie gibt nur die Summe der Anregungswahr- 
scheinlichkeiten der zur Hauptquantenzahl m gehérenden n S-, n P-, nD-, 
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nF-Niveaus an. Durch den StoB von 25 keV-Elektronen gegen das 
Wasserstoffatom werden jedoch praktisch nur Ubeigange aus dem 1° S- 
in die 22P-, 32P-, 42P-, usw. Niveaus angeregt. Denn nach Rechnungen 
von ELSAssER!3 und BrTuE! gilt fiir schnelle Teilchen das lichtoptische 
Auswahlprinzip A/ =1 auch fiir StoBprozesse; d.h. die Anregungswahr- 
scheinlichkeit der optisch 
verbotenen Ubergange in 
die S-, D-, F-Niveaus ist 
fiir 25 keV-Elektronen 
vernachlissigbar klein*. 


Um den theoretischen 
Wert des differentiel- 
len Wirkungsquerschnit- 
tes mit dem experimen- 
tellen fiir einen endlichen 
Streuwinkelbereich ermit- 
telten vergleichen zu kén- 
nen, ist der von BETHE 
- angegebene differentielle 


H- Spektrum Dl st eee Wirkungsquerschnitt [Gl. 


2°? 3P 4P £, Kontinuum id } 
i (1)] itber den summarisch 


Halbwertsbreite : 0,7 NV 


70 72 7% AE leV) 6 


Fig. 8. Theorctisches Energieverlustspektrum von 25 keV-Elek- : 
tronen in atomarem Wasserstoff nach BETEE bei der benutzten ausgemessenen Streuwin- 


Analysatoranordnung (Halbwertsbreite der Primarenergie 0,7 eV) kelbereich von 0 bis Pmax 

zu integrieren. Dieser par- 
tikulare Wirkungsquerschnitt der unelastischen Streuung in einen end- 
lichen Winkelbereich ergibt sich nach der Betheschen Theorie ftir das 
Wasserstoffatom zu: 


Omax Umax 
S:a-: en es A: 
Ag= | a@m = re = ? | Snahely f (5) 
K gq? () 
0 0 


Nach Gl. (5) betragt der partikulare Wirkungsquerschnitt des experi- 
mentell erfaBten Streuwinkelbereiches von 0 bis ®nax fiir die Anregung 
des 22P-Niveaus des Wasserstoffatoms bei 25 keV-Elektronen und 
Oe, Sy) hOVvads 


A® (2? P),, =3,3+ 40% cm?. 


* Nach den Rechnungen von BrrHe und Ersasser betragt bei langsamen 
Elektronen mit einer Primarenergie von 23 eV das Verhaltnis der totalen Anregungs- 
querschnitte @(2°S)/D(2?P) etwa 15% (vgl. auch Lams und REYHERFORD}). 
Dagegen hat bei den 25 keV-Elektronen dieser Arbeit das Verhaltnis ® (2°S)/@ (2° P) 
nach BETHE und ExrsassER nur einen Wert von etwa 1%. 

13 ELsassER, W.: Z. Physik 45, 522 (1927). 

14 Lamp, W.E., and R.C. RETHERFORD: Phys. Rev. 79, 459 (1950). 
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5. Auswertung und Diskussion der MeBergebnisse 


a) Vergleich des experimentellen und theoretischen 
Energieverlustspektrums 


In Fig. 9 ist das experimentelle Energieverlustspektrum bei T= 
2800 °K (Fig. 5) mit dem theoretischen Energieverlustspektrum des 
atomaren Wasserstoffs nach BETHE (Fig. 8) verglichen. 


Beide Kurven stimmen bis zu Energieverlusten von etwa 11 eV exakt 
miteinander tiberein. Der theoretische Wert des 22P-Niveaus von 
10,21 eV legt innerhalb der 
Fehlergrenzen des experi- 
mentell bestimmten Ener- 2% 
gieverlustes C von (10,17 
+ 0,15) eV. Dieser Energie- 
verlust C besitzt also die 
gleiche Lage und die gleiche 
Form wie der von BETHE 
vorausgesagte Energiever- 
lust durch Anregung des 
2?P-Niveaus des Wasser- 
stoffatoms. Die Tempera- 
turabhangigkeit der Inten- 
sitat des Energieverlustes C 
zeigt ebenfalls, daB er dem 
atomaren Wasserstoff zu- 
zuschreiben ist; denn er ie ig MPR Te 
tritt erst bei der Tempera- H- Spektrum 
tur auf, bei der die Disso- 22? IP 
ziation des molekularen zu Fig. 9. Vergleich des experimentellen Energieverlustspektrums 

des unvollstandig dissoziierten Wasserstoffs (H + H»y)exp mit 


atomarem Wasserstoff ein- dem theoretischen Energieverlustspektrum des vollstandig 


1 dissoziierten Wasserstoffs nach Bretue Htn, (Héhe des Energie- 
eet (vgl. Fig. 6 und , 1), verlustes C der theoretischen Kurve auf die der experimentellen 
und seine Intensitat wachst normiert) 


mit zunehmender Tem- 
peratur wegen des wachsenden Dissoziationsgrades und der damit zu- 
nehmenden Zahl an H-Atomen. 

Bei gréBeren Energieverlusten als 11 eV stimmen die experimentelle 
und die theoretische Kurve nicht mehr iiberein. Die Differenz der 
experimentellen und der theoretischen Werte ist in Fig. 10 dargestellt. 
Zum: Vergleich ist das Energieverlustspektrum des molekularen Wasser- 
stoffs aus Fig. 3 eingezeichnet. Beide Kurven stimmen innerhalb der 
Fehlergrenzen iiberein. Die Abweichungen der experimentellen Energie- 
verluste von den theoretischen Werten in Fig. 9 weiden also durch 
den molekularen Wasserstoff infolge unvollstandiger Dissoziation 


T= 2800 °K 
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verursacht*, oder mit anderen Worten: Die experimentell erhaltenen 


Energieverluste von atomarem Wasserstoff werden durch die von BETHE 
angegebene Energieverlustverteilung exakt wiedergegeben. 


b) Der Dissoziationsgrad 
des molekularen 
Wasserstoffs 


Fiir die Bestimmung 
des Wirkungsquerschnit- 
tes der Anregung des 

We tHere Hine exp))”" —-2P_Niveaus des H- 
Atoms aus experimen- 
tellen Daten [Gl. (10)] 
‘ muB der Dissoziations- 
e oy fc) m AElev) % grad des Wasserstoffs 
bekannt sein. 

reer eaare Der _Dissoziations- 


Tl, 


5-10? 


U4, he phelt : 


H, Spektrum 


Fig. 10. Vergleich der Differenzkurve [(H + Hz)exp — th] mit dem grad x berechnet sich 


experimentellen Energieverlustspektrum des molekularen Wasser- aus experimentellen Da= 
stoffs (Hz exp). (Héhe des Energieverlustes A der experimentellen ; F + : 
Kurve auf die der Differenzkurve normiert) ten dieser Arbeit wie 


folgt: 
= [ney |= : 
%exp(L) =1— ==. (6) 


[ngesl F 

[Mee IT = MH + MH, = Gesamte Teilchendichte im Reaktionsraum bei der mittleren 
Heizrohrtemperatur T. [Mit Hilfe des idealen Gasgesetzes 
aus dem gemessenen Druck p im Reaktionsraum und der 
mittleren Heizrohrtemperatur berechenbar (vgl. Fig. 2 und 6) ]}. 

(rH, 1F — Teilchendichte des molekularen Wasserstoffs bei der mitt- 
leren Heizrohrtemperatur T. Unter Voraussetzung der Tem- 
peraturkonstanz des Wirkungsquerschnittes des molekularen 
Wasserstoffs wird nach Gl. (9): 


[py] Un folt [zy] (7) 
nN eS | 7 . 
Ay T Uy,/10l r, Hy Ty 
(nH, ]7, — Teilchendichte des molekularen Wasserstoffs bei Zimmer- 


temperatur T,. (Nach dem idealen Gasgesetz aus dem ge- 
messenen Druck berechenbar .) 


(TH,/Zo)7, = Relative Intensitat der Energieverluste in molekularem Was- 
serstoff bei Zimmertemperatur TJ) (vgl. Fig. 6). 


(Lu,/LolF = Relative Intensitat der Energieverluste in molekularem Was- 
serstoff bei der mittleren Heizrohrtemperatur T (vgl. Fig. 6). 


* Die ,,Differenzkurve‘’ kommt in der Hauptsache durch Energieverluste an 
heiBem Hy, das Spektrum der Fig. 3 durch solche an kaitem Hy zustande. Beide 
Energiespektren stimmen deshalb iiberein, weil die thermische Anregung hdherer 
Schwingungsniveaus des Grundzustandes, wie die Rechnung zeigt, bei T = 2800 °K 
vernachlassigbar ist. 


Energieverluste von 25 keV-Elektronen 307 


Die in Fig. 6 angegebenen relativen Intensitaéten der Energieverluste 
von H, sind auf den Dissoziationsbereich — das Heizrohrinnere — 
korrigiert. Unterhalb von 1750° K wurden sie aus der Integration tiber 
das Energiespektrum des H, direkt ermittelt, oberhalb von 1750° K 
aus der Integration iiber die ,,Differenzkurve“. 

In Fig. 11 sind 4 auf diese Weise gewonnene MeBpunkte des Dis- 
soziationsgrades *,,, fiir einen Druck von  =1,6 Torr mit ihren Fehler- 
grenzen eingezeichnet. 


X (%] 
700 


Ce 
4 
Xsana 7 CONE Z 
A Saha / 
71920,” (7826) > 
id / 


50 


7600 2000 2400 2800 3200 7 [°K] 


Fig. 11. Temperaturabhangigkeit des Dissoziationsgrades x des Wasserstoffs bei einem Druck von 1,6 Torr 
nach SAHA, LANGMUIR und nach neueren thermodynamischen Daten (xy wa); zum Vergleich experimentelle 
Werte aus Energieverlust-Spektren (exp) 


In der gleichen Figur sind die fiir den Ofendruck von 1,6 Torr be- 
rechneten Dissoziationskurven nach SAHAY und LANGMUIR? eingezeich- 
net. Die Abweichungen unserer experimentellen Werte von diesen 
Kurven liegen auBerhalb der Fehlergrenzen. 

Deshalb wurde die Dissoziationskurve (*,,y¢) des Wasserstoffs nach 
dem Massenwirkungsgesetz unter Zugrundelegung neuerer thermodyna- 
mischer Daten nochmals bestimmt * und in Fig. 11 eingezeichnet. Zwi- 
schen unseren MeBwerten (besonders bei 2800 °K) und der neuen Dis- 
soziationskurve %ywoe herrscht jetzt ausreichende Ubereinstimmung. 


* Die Temperaturabhangigkeit der Gleichgewichtskonstanten k, des Massen- 
wirkungsgesetzes: +?/(1 — x) = k,/p wurde in dieser Arbeit mit Hilfe der von BEvrT- 
LER! spektroskopisch gemessenen Dissoziationsenergie und dem von SCHEEL und 
HeEvseE!8 und JouHNnstTon und Davis! ermittelten Temperaturverlauf der spezifischen 
Warme des H, durch folgende Gleichung neu berechnet: 

103,224.08 
OM on ee 
15 Sana, M.N.: Phil. Mag. 40, 472 (1920). 

16 LANGMUIR, J.: Gen. Electr. Rev. 24, 153 (1926). 
17 BEUTLER, H.: Z. phys. Chem. B 29, 315 (1935). 


18 ScHEEL, K., u. W. Heuse: Ann. Phys. 40, 492 (1913). 
19 Jounston, H.L., and C.O. Davis: J. Amer. Chem. Soc. 55, 2744 (1933). 
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Ig Rp + 1,831g T — 9,03 - 10-8 - T — 0,434. (8) 
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Die Abweichungen der Saha- und Langmuir-Kurve von der neuen 
Dissoziationskurve beruhen vor allem auf dem damals nur ungenau 
bekannten Wert fiir die Dissoziationsenergie des molekularen Wasser- 
stoffs. 


c) Berechnung des partikularen Wirkungsquerschnittes 
fiir die Anregung des 2 P-Niveaus des Wasserstoffatoms 
aus experimentellen Daten 


Der Wirkungsquerschnitt ® ist definiert als die Zahl der an einem 
Atom pro Zeiteinheit beeinfluBten Elektronen bei einem Strom von 
einem Elektron pro Zeiteinheit durch die Flacheneinheit*. Die Intensitat 
der gestreuten Elektronen J ergibt sich dann aus der Primarintensitat Jy, 
der Teilchendichte im Reaktionsraum ” und der Lange des Reaktions- 
raumes 1 zu J =I,-n-1-@. Damit folgt fiir den Wirkungsquerschnitt : 

1 I 
o= 4. t. (9) 

Speziell fiir die Berechnung des partikularen Wirkungsquerschnittes 
fiir die Anregung des 22P-Niveaus des Wasserstoffatoms aus experimen- 
tellen Daten gilt Gl. (9) in der Form: 


i 1 diy sg eae er 
AD (2?P) exp = ny l . at : (10) 


Iy7(2?P)/I, = Relative Intensitat des durch Anregung des 2? P-Niveaus des Wasser- 
stoffatoms entstandenen Energieverlustes C bei der mittleren Heiz- 
rohrtemperatur T (vgl. Fig. 6). 


1 = Lange des Reaktionsraumes (vgl. Fig. 2). 


Nyy = Teilchendichte des atomaren Wasserstoffs im Reaktionsraum bei der 
mittleren Heizrohrtemperatur T; my = % + Mos. 


Mit Gl. (10) berechnet sich fiir die Temperatur T= 2800 °K, bei der 
gemessener und berechneter Dissoziationsgrad tibereinstimmen, der 
partikulare Wirkungsquerschnitt des Streuwinkelbereiches von 0 bis 
4-10-rad fiir die Anregung des 2?P-Niveaus des Wasserstoffatoms 
durch 25 keV-Elektronen aus experimentellen Daten zu: 


A®(2?P)..5= (6,2 +3) 407% cm*, 

Dabei sind die MeBfehler des Druckes mit 4f=-£0,2 Torr, der Tem- 
peratur mit 47 =--60 °K und der relativen Intensitat mit 20% abge- 
schatzt. . 

Der theoretische Wert des partikularen Wirkungsquerschnittes fiir 
die Anregung des 22P-Niveaus nach BETHE (vgl. Abs. 4) betragt: 

AD(2*P) = 3)34109" cm? 
Der theoretische Wert legt an der unteren Fehlergrenze des experi- 


mentellen. Die Abweichung kommt vor allem durch die hier verhaltnis- 
maBig ungenau bestimmte Primarintensitat J) zustande. 
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Die nach der Betheschen Theorie berechnete absolute GréBe des 
Anregungsquerschnittes des 22P-Niveaus des Wasserstoffatoms kann 
daher durch das Experiment innerhalb der MeBgenauigkeit als bestatigt 
gelten. 


Zusammenfassung 


Es wurden Energieverlustspektren von 25 keV-Elektronen nach dem 
Durchgang durch thermisch dissoziierten Wasserstoff bis zu einer Tem- 
peratur von 2800 °K aufgenommen. 

In ihnen tritt ein intensitatsstarker diskreter Energieverlust bei 
10,17 eV auf, der sich auf Grund der Temperaturabhingigkeit seiner 
Intensitat dem atomaren Wasserstoff zuschreiben l4Bt. Die Lage dieses 
Energieverlustes und seine Form stimmen mit der Lage und Form des 
von BETHE vorausgesagten Energieverlustes, der durch Anregung des 
2?P-Niveaus des Wasserstoffatoms entsteht, exakt tiberein. Desgleichen 
wird die absolute GréBe des Anregungsquerschnittes des 22P-Niveaus 
durch 25 keV-Elektronen (d.h. die Intensitat des Energieverlustes), die 
sich aus der Betheschen Theorie ergibt, innerhalb der Fehlergrenzen 
durch experimentelle Werte wiedergegeben. 

Die von BETHE berechnete prozentuale Verteilung der Energiever- 
luste auf die Anregung der einzelnen diskreten Niveaus und des Konti- 
nuums wurde durch die Identitét der Differenzkurve des theoretischen 
und des experimentellen Energieverlustspektrums mit dem Energieverlust- 
spektrum des molekularen Wasserstoffs bestatigt ; d.h. der gesamte Ver- 
lauf des experimentellen Energieverlustspektrums des atomaren Wasser- 
stoffs stimmt mit der Betheschen Theorie iiberein. 

Die Aussagen der Betheschen Theorie (Lage, Form und Intensitat 
der Energieverluste in atomarem Wasserstoff und die bevorzugte Anre- 
gung des Resonanzniveaus) werden also durch das Experiment bestatigt. 


Wir danken dem Senator fiir Wirtschaft und Kredit von Berlin sowie dem 
Bundesminister fiir den wirtschaftlichen Besitz des Bundes fiir die Bewilligung von 
ERP-Mitteln, der Deutschen Forschungsgemeinschait fiir die zur Verfiigung ge- 
stellten Gerdate. 
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Messungen der anomalen Durchliassigkeit 
und der Reflexion von Réntgenstrahlung 
an guten Germanium-Einkristallen 
im Bragg-Fall der Interferenz 


Vergleich mit der dynamischen Theorie 
der Réntgeninterferenzen* 


Von 
ULRICH BONSE 


Mit 12 Figuren im Text 


(Eingegangen am 6. Oktober 1960) 


Curves of anomalous transmission, rocking curves, and integral reflection of very 
good germanium crystals (some of them were free from dislocations) were measured 
in the Bragg-case of x-ray diffraction and compared with curves resp. values calcu- 
lated from dynamical theory. Cu K, radiation was used. 

According to the measurements the quotient | ¥;,|/|zi | of imaginary parts of 
the fourier coefficients of electron density function is found to be 0-61 for (333)- and 
0:73 for (444)-reflection. 

Though qualitative conformity of measurement with theory is very good there 
exists systematic differences especially with (444)-reflection : the measured maximum 
of rocking curves comes out about 11% too low, the measured minimum of trans- 
mission curves about 20% too high. At the same time integral reflection is too 
small. It is discussed whether the discrepancy may be caused by lattice defects. 


1, Einleitung 


Bei der Absorption einer Wellenstrahlung in einem homogenen 
Kérper nimmt im allgemeinen das Amplitudenquadrat des elektrischen 
Vektors lings des Strahlweges exponentiell ab. Dies gilt jedoch nicht 
mehr, wenn ein idealer oder nahezu idealer Kristall von Réntgenstrah- 
lung in einer solchen Richtung durchquert wird, bei der Réntgeninter- 
ferenzen im Gitter entstehen, d.h. wenn Wellenlange 4, Netzebenen- 
abstand dy und Glanzwinkel 0, der Braggschen Gleichung 4 = 2d) sinO, 
geniigen**, Im Interferenzfall paBt sich die Amplitude dem Gitter an: 


* Auszugsweise vorgetragen auf dem Physikertag in Berlin 1959. Phys. Verh. 
10, 143 (1959). 

** Nach der dynamischen Theorie treten fir eine feste Wellenlange Inter- 
ferenzen nicht nur bei genau einer Einfallsrichtung ©, sondern in einem ganzen, 
nach Winkelsekunden messenden Winkelbereich A@ auf. Entsprechend ruft bei 
fester Einfallsrichtung Strahlung mit Wellenlangen aus einem gewissen Intervall AA 
Interferenz hervor. Im folgenden wird AO bzw. AA als Interferenzbereich bezeichnet. 
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sie wird zusatzlich drtlich periodisch verdnderlich mit einem in allen 
Gitterzellen gleichartigen Verlauf. Im Kristall bilden sich Wellenfelder!?2 
aus, deren Maxima und Minima ausgezeichnete Lagen relativ zu den 
Netzebenen einnehmen. Da die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten 
eines Absorptionsaktes (etwa Auslésung eines Photoelektrons) mit dem 
Amplitudenquadrat des elektrischen Vektors am Orte des Elektrons 
verkniipft ist, wird die Absorption starker bzw. schwacher als fiir nicht 
interferierende Strahlung, je nach dem, ob die Maxima oder aber die 
Minima der Wellenfelder mit den Netzebenen zusammenfallen. Letzteres 
hangt von der Lage der einfallenden Welle im Interferenzbereich ab. 
Dieser Effekt, zuerst von BORRMANN? als iibernormale Durchlassigkeit 
beobachtet, wurde von ZACHARIASEN! und M. v. LavE5, ferner von 
Hrrscu® sowie RAMACHANDRAN und KaArtTHA?’ theoretisch untersucht. 
Selbst wenn nur eine einzige ebene und monochromatische Welle ein- 
fallt, bilden sich im allgemeinen schon 4 Wellenfelder im Gitter, je zwei 
fiir einen Polarisationszustand. Jedes Feld besteht aus der Uberlagerung 
zweier ebener Wellen, von denen die eine ungefahr in Richtung &,) des 
einfallenden Strahles und die andere ungefahr in Richtung 8 des vom 
Kristall nach auBen reflektierten Strahles fortschreitet. Die Felder 
besitzen eigene Absorptionskoeffizienten, die ebenso wie auch die Starke 
der Anregung der einzelnen Felder von der Einfallsrichtung, d.h. der 
Lage der einfallenden Welle im Interferenzbereich abhangig sind. Wegen 
weiterer Einzelheiten sei auf M.v. LAvE'® und auf die zusammen- 
fassende Darstellung von BORRMANN? verwiesen. 

MaBgeblich fiir die GroBe der Anomalie der Absorptionskoeffizienten 
ist das Verhaltnis | 7;,|/|7,.|- 7%, und y;, sind die imaginaren Anteile der 
Fourier-Koeffizienten der Ordnung / bzw. o der Gitterfunktion y, deren 
Realteil y, der Elektronendichteverteilung proportional ist. |z;,| ergibt 
sich aus dem normalen Absorptionskoeffizienten o: |y7;,| =o-A/2a. 
|x| kann mit Hilfe der Dispersionstheorie® ungefahr berechnet werden. 
Durch Messung der anomalen Absorption bietet sich eine Moglichkeit, 
|v;,| eXperimentell zu ermitteln. 

Bei der Beobachtung ist es notwendig, die interferierende, anomal 
absorbierte Strahlung mehr oder weniger vollstandig abzuspalten. Dies 
ist bisher auf zwei verschiedene Arten bewerkstelligt worden: Bei einer 


1 Laug, M. v.: Rontgenstrahlinterferenzen. Frankfurt 1960. 

2 BoRRMANN, G.: Beitrage zur Physik und Chemie des 20. Jahrhunderts. 1959. 

3 BORRMANN, G.: Phys. Z. 42, 157 (1941). — Z. Physik 127, 297 (1950). 

4 Z\CHARIASEN, W.H.: Theory of X-Ray Diffraction in Crystals. New York: 
John Wiley & Sons 1945. — Proc. Nat. Acad. Sci., Wash. 38, 378 (1952). 

5 Laus, M. v.: Acta crystallogr. 2, 106 (1949). 

6 Hirscu, P.B.: Acta crystallogr. 5, 176 (1951). 

7 RAMACHANDRAN, G.V., and G. KartHa: Proc. Ind. Acad. Sci. 35, 145 (1952). 

8 HonL, H.: Z. Physik 84, 1 (1933). — Ann. Phys. 18, 625 (1933). 
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Gruppe von Beobachtungen*® enthalt das einfallende Biindel eine Man- 
nigfaltigkeit von ebenen Wellen, die den ganzen Interferenzbereich um- 
faBt. Da jetzt im Kristall nicht nur 4 Wellenfelder, sondern analog eine 
Mannigfaltigkeit von Wellenfeldern mit verschiedenen Absorptions- 
koeffizienten entsteht, werden zur Aussonderung eines einzelnen Feldes 
meist so dicke Kristalle benutzt, daB praktisch nur das Wellenfeld mit 
minimaler Absorption Energie bis zur Austrittsflache transportiert und 
nach Aufspaltung in seine Komponenten beobachtet wird. Sowohl im 
Laue®- wie im Bragg®-Fall wurden solcherweise von einem Kalkspat- 
gitter iibernormal durchgelassene ,,Strahlen‘‘ beobachtet. Die Strahl- 
richtung, d.h. also die Richtung der Energiestromung im zugeh6rigen 
Wellenfeld, und das Starkeverhaltnis der Wellenkomponenten des 
Wellenfeldes sind dabei mit der Lage der einfallenden Welle im Inter- 
ferenzbereich verkniipft!™. Aus dem so gemessenen minimalen Ab- 
sorptionskoeffizienten, der noch auf die Strahlrichtung zu beziehen ist, 
laBt sich das Verhaltnis | 7;,|/|z;,| ermitteln”. 


Bei der anderen Gruppe von Beobachtungen!? 4 itberdeckt die ein- 
fallende Strahlung von vornherein nur einen méglichst schmalen Aus- 
schnitt aus dem Interferenzbereich. Dies gelingt einigermaBen bei Be- 
nutzung des Doppelkristallspektrometers (Fig. 1) in (, —7)-Stellung. 
Nach Reflexion am ersten Kristall enthalt die Strahlung prinzipiell zwar 
auch noch Anteile aus dem gesamten Interferenzbereich. Es tiberwiegt 
jedoch die Strahlung aus der Mitte des Bereiches. Der zweite Kristall 
stellt die eigentliche Probe dar. Dreht man ihn in der Umgebung der 
Parallelstellung der Netzebenen, so werden nacheinander Wellenfelder 
verschiedener Punkte des Interferenzbereiches des zweiten Kristalls 
angeregt. In der Tat beobachtet man an der durchgehenden Strahlung 
die erwartete Unter- bzw. Uberschreitung des normalen Absorptions- 
koeffizienten je nach Winkelstellung. Die vom zweiten Kristall in Ab- 
hangigkeit von der Stelle y im Interferenzbereich durchgelassene Inten- 
sitat ¢t(y) werde als Durchidssigkeitskurve bezeichnet. Die reflektverte 
Intensitat 7(y) stellt die bekannte Rocking-Kurve dar. Das Verhaltnis 
R(y) bzw. T(y) von reflektierter bzw. durchgelassener Intensitat zur 


9 BORRMANN, G.: Naturwissenschaften 38, 330 (1951). 

10 LAUE, M.v.: Acta crystallogr. 5, 619 (1952). 

1.1 WAGNER, H.: Z. Physik 146, 127 (1956). 

12 CAMPBELL, H.N.: Acta crystallogr. 4, 180 (1951). — J. Appl. Phys. 22, 1139 
(1951). 

1B Rocosa, G.L., and G. SecHwarz: Phys. Rev. 87, 995 (1952); 95. 950 (1954). 

14 BRoGREN, G., u. O. ADELL: Ark. Fysik 7, 1 (1953)7 8, 97, 404 (1954). 

15 ApELy, O.: Ark. Fysik 8, 113 (1954). 

16 BROGREN, G.: Ark. Fysik 8, 371 (1954). 

1” RROGREN, G.: Acta crystallogr. 7, 211 (1954). 

18 BROGREN, G., u. C. NorpLine: Ark. Fysik 9, 349 (1955). 
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einfallenden bei nur einem einzigen Kristall und fiir eine ebene und mono- 
chromatische einfallende Welle laBt sich aus der dynamischen Theorie 
unschwer berechnen (siehe z.B.7)!_ Rocking-Kurve y(y) und Durch- 
lassigkeitskurve ¢(y) werden durch Faltung der R- und 7J-Kurven der 
beiden beteiligten Kristalle erhalten. Fiir die Rocking-Kurve sind die 
R(y)-Kurven beider Kristalle miteinander zu falten, Die Durchlassig- 
keitskurve ¢(y) entsteht durch Faltung der R(y)-Kurve des ersten und 


Fokus 4 
la 
tg % 


a Bragg - Bragg b Laue - Bragg 


F 1 -- 1‘ 
, 
L, t, 


c Bragg - Laue 


d Laue-Laue 


fig. 1. Doppelkristallspektrometer in (n, —n)-Stellung. Die Skizzen a bis d zeigen die mdglichen Kombi- 
nationen von Bragg- bzw. Laue-Reflexion am ersten und zweiten Kristall. 7g bzw. rz kennzeichnet beim 
zweiten Kristall die reflektierte, tz bzw. tz die durchgehende Strablung 


der 7T(y)-Kurve des zweiten Kristalls miteinander. [Siehe Gl. (18) und 
(19) weiter unten! | 

Soweit bekannt, sind mit der vorstehenden Methode bisher keine 
Messungen der im Bragg-Fall durchgehenden Strahlung ¢,(y) gemacht 
worden. Alle erwahnten Verfasser benutzen den zweiten Kristall in Laue- 
Stellung (Kombination c oder d in Fig. 1). Ein Grund hierfiir liegt 
zweifellos darin, daB infolge der im Bragg-Fall auftretenden Interferenz- 
Totalreflexion die durchgehende Intensitat verglichen mit der reflek- 
tierten sehr schwach ist. Dennoch aber laBt sich auch hier die Anomalie 
der Absorption gut beobachten und die wichtige Konstante | 7;;,| /| 7;.| 
experimentell bestimmen. Dieses zu zeigen, ist das eine Anliegen dieser 
Untersuchungen. 

Z. Physik. Bd. 161 21b 
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Dariiber hinaus stellt der Vergleich gemessener und _ berechneter 
y(y)- und ¢(y)-Kurven miteinander einen Beitrag zu dem Problem dar, 
ob die benutzten Kristalle als ideal zu betrachten sind, und eventuell 
auch zur Frage der Richtigkeit der dynamischen Theorie. Setzt man die 
Giiltigkeit der dynamischen Theorie voraus, so miiBte bei Idealkristallen 
Ubereinstimmung zwischen Beobachtung und Rechnung bestehen. Der- 
artige Ubereinstimmung wurde bisher insbesondere fiir Quarzkristalle 
gefunden!*, Sonst gibt es im wesentlichen nur Messungen an Kalkspat- 
kristallen!1517, Hier miissen die Ordinaten der gemessenen Rocking- 
und Durchlassigkeitskurven generell gestreckt werden, um Ubereinstim- 
mung herbeizufithren. Dies kann in dem stets vorliegenden Laue-Fall 
der Probe auf Fehler im Kristall zuriickgefiihrt werden. Sie konnen be- 
wirken, da® sich das Wellenfeld iibernormaler Durchlassigkeit vor dem 
Erreichen der Riickseite der Kristallplatte mehr oder weniger in seine 
Komponenten zerlegt, die aber jetzt normal, d.h. starker absorbiert 
werden!®, Aber auch im Bragg-Fall gemessene Rocking-Kurven sind oft 
zu niedrig®®. Dies bestatigen auch die eigenen Untersuchungen an Ger- 
maniumkristallen. Gitterdeformationen kénnten zwar die Kurve auf 
Kosten der Hohe verbreitern, sie miiBten jedoch durch Herabsetzung der 
primaren Extinktion zugleich das integrale Reflexionsvermégen (welches 
der Fliche unter der Rocking-Kurve proportional ist) vergréBern. Dieses 
ist aber im Gegenteil nicht selten kleiner als theoretisch zu erwarten. 
Besonders deutlich war dies der Fall bei (444)-Reflexion von Kupfer-A,- 
Strahlung an Germaniumkristallen, wie weiter unten gezeigt wird. Es 
erhebt sich die Frage, welcher Art die Fehler im Gitter sein kénnten, die 
das integrale Reflexionsvermégen verringern, oder ob aber seitens der 
Theorie noch nicht alle Einfliisse auf die Interferenzen im Idealkristall 
hinreichend beriicksichtigt sind. Aus dem Gesagten wird deutlich, daB 
ein erneuter Vergleich von dynamischer Theorie und Beobachtung durch- 
aus niitzlich erscheint. 

Es ist ferner interessant, die Untersuchungen itiber Quarz- und Kalk- 
spatkristalle hinaus auf solche Germaniumkristalle auszudehnen, von 
denen man weiB, daB sie zumindest keine Versetzungen (oder héchstens 
sehr wenige) enthalten. Es zeigt sich dabei, daf selbst versetzungsfreie 
Kristalle2! hinsichtlich der mit ihnen gewonnenen Rocking-Kurven noch 
nicht als Idealkristalle zu bezeichnen sind. Ahnliches deuten neuerdings 


19 BoRRMANN, G.: Persdénliche Mitteilung. Man vergleiche auch die Schatten 
von Versetzungslinien bei Durchstrahlungsaufnahmen unter Ausnutzung der ano- 
malen Durchlissigkeit im Laue-Fall: z.B. BoRRMANN, G., W. HARTWICH u. H. Irm- 
LER: Z. Naturforsch. 13a, 423 (1958). 

20 Zum Beispiel RENNINGER, M.: Acta crystallogr. 8, 597 (1955) (es spielt keine 
Rolle, daB hier Braggsche Reflexion an drei Kristallen erfolgt). 

21 Herrn W.C. Dasu sei fiir die freundliche Uberlassung versetzungsfreier Ein- 
kristalle auch an dieser Stelle vielmals gedankt. 
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auch die Untersuchungen Hunters2?*8 jiber die iibernormale integrale 
Durchlassigkeit im Laue-Fall an Germaniumkristallen an. BATTERMAN 2! 
findet allerdings fiir das integrale Reflexionsvermégen von Germanium- 
kristallen selbst fiir den (444)-Reflex fast den theoretisch zu erwartenden 
Wert. Seine Kristalle waren jedoch sicher nicht ideal, da nach seinen 
Angaben die Rocking-Kurven reproduzierbare UnregelmaBigkeiten 
zeigten, was auf das Vorhandensein einer Bléckchenstruktur schlieBen 
1aBt. 

Im folgenden werden zunachst die Messungen an guten Germanium- 
kristallen beschrieben und ihre Ergebnisse dargestellt. 

Sodann wird auf die Berechnung theoretischer Rocking- und Durch- 
lassigkeitskurven im Bragg-Fall eingegangen werden, ehe in einem ab- 
schlieBenden Abschnitt Theorie und Messung diskutiert werden. 


2. Durchfiihrung der Messungen und Ergebnisse 


Rocking-Kurven, Durchlassigkeitskurven und integrales Reflexions- 
vermégen wurden mit einem Doppelkristallspektrometer in (n, —n)- 
Bragg-Bragg-Anordnung gemessen (Fig.1a). Zur Ausschaltung der 
hierbei gewoéhnlich leicht auftretenden Fehlerquellen wurde eine Reihe 
von VorsichtsmaBnahmen getroffen. Bei der Konstruktion des Spektro- 
meters wurde besonderer Wert auf mechanisch-thermische Stabilitat 
liber langere Zeit hin sowie auf eine saubere Drehung des 2. Kristalls 
in der Umgebung seiner Parallelstellung mit dem ersten gelegt. Diese 
Drehung erfolgt um eine vertikale Achse und ist bis auf weniger als 
0,02” gleichmaBig. Die Winkelstellung der Kristalle relativ zueinander 
kann uber Tage hin mit Abweichungen von weniger als 0,5” stabil 
gehalten werden. Die langste Zeit zur Aufnahme einer Kurve war etwa 
4 Std. Wéahrend dieser Zeitspanne ist die Stabilitat noch erheblich 
besser; die Abweichung wird kleiner als 0,1’, was etwa 1% der Breite 
der Rocking-Kurve entspricht. Spannung und Strom der R6éntgen- 
rohre waren elektronisch stabilisiert (Miller Mikro 111). Ein Berthold- 
Zahlrohr in Verbindung mit einem Philips-MeBplatz mit Ratemeter, 
Zahleinrichtung und Kompensationsschreiber diente als Strahlungs- 
messer. Auffallender, reflektierter und durchgehender Strahl wurden 
nacheinander mit demselben Zahlrohr gemessen. Es wurde dafiir ge- 
sorgt, daB jeder Strahl stets an derselben Stelle in das Zahlrohr fiel. Um 
das Rohr nicht unnétig hoch zu belasten und den Linearitatsbereich 
sicher nicht zu iiberschreiten, wurde einerseits im ausgehenden Propor- 
tionalbereich gearbeitet. Andererseits wurden auffallender und reflek- 
tierter Strahl wegen ihrer 1 bis 2 GréBenordnungen starkeren Intensitat 

22 HunTER, L.P.: Proc. Kon. Ned. Akad. Wet. Amsterdam B 61, 214 (1958). 


23 HUNTER, L.P.: J. Appl. Phys. 30, 874 (1959). 
24 BATTERMAN, W.: J. Appl. Phys. 30, 508 (1959). 
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nur durch eine sorgfaltig geeichte Aluminiumfolie vermessen. Auf diese 
Weise eriibrigte sich auch eine MeBbereichumschaltung am Ratemeter, 
die zusdtzliche Fehler verursachen kann. 


Zur Bestimmung des integralen Reflexionsvermogens zahlte die 
Zahleinrichtung wahrend der Registrierung der Rocking-Kurve durch 
das Ratemeter die Flache unter der Kurve aus. Ratemeter und Zahl- 
werk wurden zwischen den Messungen miteinander verglichen. Es wurde 
besonders darauf geachtet, den Untergrund in geniigender Entfernung 
vom Reflexionsmaximum zu messen. Wird der Untergrund zu dicht am 
Maximum ermittelt, so wird ein zu kleines Reflexionsvermégen gemessen. 
Die dargestellten Kurven ergaben sich durch Glattung der Registrier- 
kurven von Hand. Zahlenwerte in der Tabelle auf S. 324 sind Mittel- 
werte aus mehreren Kurven. 


Fiir samtliche Untersuchungen ist Cu-A,-Strahlung mit 2=1,.54 A 
benutzt worden. Ihre Anregungsspannung betragt 8,05 kV. Da die 
héchste benutzte ROhrenspannung 17 kV betrug, kénnte aus dem Brems- 
spektrum allenfalls noch die erste Oberwelle mit einer Anregungsspan- 
nung von 16,1 kV beteiligt gewesen sein. Dieser Wert liegt jedoch so 
nahe der kurzwelligen Grenze von 17 kV, daB die 1. Oberwelle verglichen 
mit der Intensitatsspitze der Eigenstrahlung kaum_ nennenswerte 
Intensitat hat und nicht beriicksichtigt zu werden braucht. Ge-Fluores- 
zenzstrahlung vom ersten Kristall her trat nicht merklich auf, was durch 
Einschaltung eines Nickelfilters zwischen beiden Kristallen kontrolliert 
wurde. 


Zwei Blenden zwischen den Kristallen begrenzten das Strahlen- 
biindel auf etwa 1 mm Breite und 0,1 mm Héhe. Alle Kristalle wurden 
nach ihrer mechanischen Zurichtung geatzt*, um kaltverformtes Ma- 
terial zu entfernen. Durch Auszahlung der Atztippen sowie durch 
rontgenographische Abbildung der Versetzungen®> wurde die Verset- 
zungsdichte bestimmt. Fig. 2 zeigt die Doppelkristall-Réntgenaufnah- 
men eines versetzungsfreien Kristalls (a) und eines anderen (), der etwa 
108 Vers./cm? hat. Die Striche rithren von Versetzungen her, die parallel 
zur Oberfliche verlaufen. Der in (a) aufgenommene Kristall hat auch 
an anderen Stellen keine Versetzungen. Es steht somit wohl fest, daB 
er tatsachlich versetzungsfrei ist, zumindest in dem untersuchten Bereich 
von etwa 2-412 mm?. 


Gemessen wurde: 1. Rocking-Kurven und integrales Reflexionsver- 
mdgen an dicken versetzungsfreien Germaniumkristallen von W.C. DAsH 
bei (111)-, (333)- und (444)-Reflexion (Fig.3 und 4 bzw. Tabelle). 

* Entweder in CP-4 [siehe z.B. Exits, S.G.: J. Appl. Phys. 26, 1140 (1955)] 


oder nach dem Verfahren von E. Briiic [|Proc. Roy. Soc., Lond. A 235, 35 (1956) ]. 
25 BonsE, U.: Z. Physik 153, 278 (1958). 
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AuBerdem sind in der Tabelle noch die Breiten und Hohen der Rocking- 
Kurven aufgefiihrt. 

2. Rocking-Kurve und integrale Reflexionsvermégen an einem 80u 
dicken Kristall mit etwa 103 Vers./cm?2 bei (444)-Reflexion (Fig. 4 und 
Tabelle). 


Fig.2a u. b. Doppelkristall-Rontgenaufmahmen von Germaniumkristallen; (111)-Oberflache, Cu-Ky- 
Strahlung. a Versetzungsfreier Kristall von W.C.Dasu. b Kristall mit etwa 10% Versetzungen je cm? 


3. Durchlassigkeitskurven fiir verschiedene Schichtdicken zwischen 
22 und 136 u von Kristallen mit 10% bzw. 104 Vers./cm? bei (444)-Refle- 
xion (Fig. 5 und 6) und eines Kristalles mit 10% Vers./cm? bei (333)- 
Reflexion (Fig. 7). 

Bei samtlichen Messungen wurde als erster Kristall im Spektro- 
meter ein versetzungsfreier Kristall benutzt. Die Oberflachen aller 
Kristalle waren (111)-Flachen mit einer Orientierungsgenauigkeit von 
etwa 1,5°. 

Die Herstellung derartig diinner Kristalle ohne die geringste V erbiegung 
machte zunachst einige Schwierigkeiten. Es gelang schlieBlich durch 
vorsichtiges Schleifen etwa der Halfte einer kreisf6rmigen Kristall- 
scheibe auf etwa 1mm Dicke und anschlieBendes Diinnatzen. Geschah 
das Atzen hinreichend langsam, so entstand unweit des Randes ein klei- 
nes Loch, von dem aus meist nach allen Seiten der Kristall ziemlich 
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gleichmaBig dicker wurde. Uber die Ausdehnung des Strahles hin 
(1 x 0,1 mm?) war die Kristalldicke geniigend konstant. Als verschiecene 


Schichten wurden verschiedene Stellen ein und desselben Kristalls 
benutzt. 

Die Messung der Schichtdicke selbst erfolgte mit Hilfe der normalen 
Absorption. Hierfiir wurde an einer dicken Kristallplatte, deren Starke 
direkt mit dem Mikrometer vermessen werden konnte, der normale 
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Fig. 3. Rocking-Kurven von dicken versetzungsfreien Germaniumkristallen in Bragg-Bragg-Anordnung. 
Cu-Ky-Strahlung, (111)- bzw. (333)-Reflexion. Die zur (333)-Reflexion berechnete Kurve ist wesentlich 
hoher und dabei am Fu8 entsprechend schlanker, so daB theoretisches und experimentelles Reflexionsver- 
mégen annihernd gleich sind. (2: vom 2. Kristall reflektierte, 7, aut den 2. Kristall auffallende Intensitat) 


Absorptionskoeffizient zu o = 353 cm! bzw. o/e = 00,2 cm? g! ermittelt. 
Als Dichte wurde 9 =5,33 gcm™® gemessen. Der Massenabsorptions- 
koeffizient ist etwas kleiner als der von BATTERMAN** angegebene Wert 
von 69,4. Trotz mehrfacher Wiederholung der Messung wurde jedoch 
kein groBerer Wert als 66,2 cm? gt gefunden. 


3. Berechnung von Rocking- und Durchlassigkeitskurven 
fur den Bragg-Fall 


Im folgenden beschranken wir uns auf Gitter mit Symmetriezentrum 
und auf symmetrischen Strahlengang, d.h. den Fall, in dem die Netz- 
ebenen parallel zur Oberflache einer planparallelen Kristallplatte sind. 
Unter diesen Voraussetzungen gilt nach RAMACHANDRAN und KaARTHA‘ 
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ig.4. Wie Fig. 3, jedoch (444)-Reflexion. Theoretisches Reflexionsvermégen ist hier merklich gréBer als gemessenes 
(Kurven). Die einzelnen MeBpunkte gehGren zu einem Kristall von nur 80 u, Dicke und 103 Vers/cm? 


ig. 5. Gemessene Durchlassigkeitskurven von Germaniumkristallen verschiedener Dicke D. Bragg-Bragg-Anordnung, Cu-Kg- 

trahlung, (444)-Reflexion; man beachte die relative Zunahme des Maximums der Durchlassigkeit mit wachsender Schicht- 

icke. Die normale Durchlassigkeit ist links und rechts am Rande gestrichelt angedeutet. Zu ihr gehort Jg=Jg.. (Ig: vom 
2. Kristall durchgelassene, J): auf den 2. Kristall auffallende Intensitat.) 
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Fig. 6. Wie Fig. 5, jedoch Kristall mit etwa 10malso viel Versetzungen. Keine merkliche Veranderung 
gegentiber Fig. 5 


Fig. 7. Wie Fig. 5, aber (333)-Reflexion 
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fiir das Reflexionsvermégen R und die Durchlassigkeit T einer absor- 
bierenden Platte der Dicke D: 
_ Sine 
Gin (u + x) 


2 Sinu |? 


R= = (1) 


Die Bezeichnungsweise folgt im wesentlichen RAMACHANDRAN und 
KartHa bzw. M. v. Lave’®*, Im Gegensatz zu letzterem wird hier 
jedoch die Stelle im Interferenzbereich mit y statt mit x bezeichnet. Es 
bedeutet im einzelnen: 


Gin (u + x) 


Wo, Wr Winkel zwischen einfallendem bzw. reflektiertem Strahl und 
Oberflachennormalen 

7, = COs p, 

6 ea 

Oz Braggscher Reflexionswinkel 

PoB— 90° O; 

Dou =VoR — Ltrol__ bezeichnet die Mitte des Interferenzbereiches 

sin 20zp 

Yeo» Meni Mio» Xin Fourier-Koeffizienten der Ordnung o bzw. h des Real- 
teils y, bzw. des Imaginarteils 7; der komplexen dreifach 
periodischen Gitterfunktion y=y,+77;. x, ist der Elektro- 
nendichte proportional, y; beschreibt den Grtlichen Verlauf 
der Absorptionswahrscheinlichkeit in der Elementarzelle 

Cc Polarisationsfaktor; =1 bzw. =cos 20, fiir Strahlung, die 
senkrecht bzw. parallel zur Einfallsebene polarisiert ist 


é Debeye-Waller-Temperaturfaktor. 
Tn (4) ist 
_., Dx BD 2 —1$ 
a 2|yo| 4 [B 4C Xn Xi] (1a) 
mit 
a 2 4— |xial? 12 |xial 
Xn Xi lx a| ( lxral® == = 
und 
B’=2(y|xenl C +4] x20): 
Hierin wiederum miBt 
1 ' 
‘a G lxral L(po Yor) sin 20, + |x|] (4 b) 


die Stelle im Interferenzbereich wie iiblich in der Weise, daB ohne Ab- 
sorption die Grenzen des Bereiches der Interferenz-Totalreflexion bei 
y =-+1 liegen. 

Die GréBe uw in Gl. (1) ist definiert durch die Gleichung 


Col ny emailer 2 
aS V0,%5 ( ) 
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Spaltet man noch x und u in ihre Real- und Imaginarteile auf: 
x=%, +1%;, u=U,+1H,, 


so erhalt man nach algebraischer Umformung aus We 


cos 2%; 
2x sin2x; ’ 
e2”r_ (1 Bq 2x,) Gin 2uy— cos 2u; + sin2u, s 
( g r) Yr t Cp of 2% Uy Cof 2, 
Cof 2u, — cos 2u; 
ae (4) 


Herter + Fe—2tr e— 2 — cos 2u; cos 2x; + sin 2u,;sin 2x," 


Das Reflexionsvermégen R,, eines sehr dicken Kristalls gewinnt man aus 
(3) durch Grenziibergang Doo: 


Ra. =e" = Gof 20, — [Cot 2u, — 1 (5) 


[x%,—>oo wegen Gl. (11a) und (12) weiter unten]. (5) stimmt mit der von 
MILLER*® angegebenen Gleichung inhaltlich iiberein. 


Bei der numerischen Rechnung macht man vorteilhaft davon Ge- 


brauch, daB | 4‘ 
Xrh 


<1. Diese Ungleichung ergibt sich aus (A =1,54A): 


w eae ae ww 8,6-10-2 fiir Ge (444)-Reflex 
SNe ee 7 . 


veel) sir drel Al nS. 642.4007 < fy seet : 
0044-4078 | 9,16-10~ fiir Ge (333)-Reflex 


(hier ist statt |7,,| bereits |z,,|-e~™” eingesetzt). 


2 
= 
lA 


Entwickelt man jetzt ea (2) und beriicksichtigt nur das 
Xn xh 
lineare Glied, so erhalt man 


wr Hey yea Oo AWE ie en, A 
elas id C lxral |xral ‘(a LF Cc lxrn| Tad (6) 


mit den Abkiirzungen 


d=@b+y, f=a—aby, 


1 |xéol PSE | xinl 
C | xen [voll 


a= 


Aus (6) folgt durch algebraische Umformung 
Cof2u, = E, (8) 


26 MittER, F.: Phys. Rev. 47, 209 (1935), Gl. (12). 
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mit 
Baap py Fe py — 2 at) (9) 
4d? ee 
cos 24; = 5 —41, sin2u,= ar (10) 
In ahnlicher Weise liefert eine Entwicklung von (1a): 
2% =ioL V2yp+1¢, (11) 


worin 
p =1/2[(y2—1)/a2@—1], g=1/a(y—), L=D/yo- (14a) 


L ist die Weglange des Strahles im Kristall bezogen auf die Einfalls- 
richtung. Das Ausziehen der Wurzel lefert 


24,=+/\P+e—p-o-L, (12) 


2x,=—sigg V/P+e+p-oL. (13) 


Fiir die Reflexionskurve dicker Kristalle erhalt man jetzt aus (5) durch — 


Einsetzen von (8): 
| R(y) =E-JE—1 | (14) 


Hierin ist E die in (9) zusammen mit (7) angegebene Funktion der 
Stelle y im Interferenzbereich. Als Parameter enthalt sie nur die beiden 
GréBen a=— \xiel und B=C te AuBerdem steckt in y gemaB 
Xrh Xio 

(1b) noch |y,,| als Faktor. Dies hat zur Folge, daB die Breite von R im 
WinkelmaB hauptsachlich durch | y,,| festgelegt ist. Bei der Darstellung 
von R-, T-, y- und ¢-Kurven wurde der Anschaulichkeit halber auf der 
Abszisse stets ein WinkelmaB, namlich Winkelsekunden gewahlt. 


(In der alteren Formulierung der Reflexionskurve fiir dicke absor- 
bierende Kristalle nach PRINS-KOHLER werden meist die Symbole 
6, A oder D, B, und B eingefiithrt, z.B. bei MILLER** und PARRAT??, 
Die hier angegebene Formel (14) wird bis auf GréBen 2. Ordnung mit 
der Millerschen identisch, wenn man 


Pen = 26, C| ei = 24, {ae = 28, Cl xial = 2B, 


also 


\ 
| 
& 


und = 


aos) 


einfiihrt.) 


2? PARRAT, L.G.: Phys. Rev. 41, 561 (1932). 
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Fiir die Durchlassigkeit T ergibt sich entsprechend durch Einsetzen 
von (8), (10) und (14) in (4): 


42 
E44 — 
Li) = fate 


1 1 4d? 4df 
a R= eter sp i 7 gee eee ae ante AUT i 4 
5 oe al 5 oo Evi 1} Cos 2 7; sin 2%; 


T(y) enthalt zunachst wie R,,(y) die GréBen a und 8, ferner aber noch 
o-L, in das gemaB (11a) die Plattendicke eingeht. Die Winkelbreite 
von T ist wieder durch |z,,| maBgeblich bestimmt. 


Die numerische Auswertung von (14) und (15) erfolgte mit einer 
programmgesteuerten Rechenmaschine vom Typ Z 22%. Einige Probe- 
rechnungen lieBen erkennen, da8 die trigonometrischen Glieder im Nen- 
ner von T(y) im vorliegenden Fall weggelassen werden diirfen. Sie er- 
zeugen an sich in Abhangigkeit von der Dicke D oder von y periodische 
Schwankungen, wie man aus (13) ersieht. Die Amplitude dieser Schwan- 
kungen erreicht jedoch nirgends 1% von T, wodurch die Vernachlassigung 
gerechtfertigt ist. 

Samtlichen Rechnungen liegen Germaniumkristalle und Kupfer-K,- 
Strahlung zugrunde. Die benutzten Atomformfaktoren sind f=15,2 
bzw. f=12,1 fiir (333)- bzw. (444)-Reflexion. Diese Werte ergeben sich 
bei Benutzung der Daten von THomas und UMEDA®s sowie der Disper- 
sionskorrektur nach DAUBEN und TEMPLETON®’. Ferner ist 

| Zro| _ e2N 72 ae 3 i 40-5 


mm c 


bei Germanium und Cu-K,-Strahlung. 
(e = Elementarladung, N = Zahl der Elektronen je cm’, m = Ruhe- 
masse des Elektrons; c = Lichtgeschwindigkeit.) Mit diesen Werten 
berechnet sich gemaB 

laeal =F ag lal (16) 
fiir ungerade und 


Iden = 7 late (17) 


fiir gerade indizierte Reflexe |z,,,| zu 1,008-10% bei (333)- und oo 
1,134-10-° bei (444)-Reflexion. Die Debeye-Waller-Faktoren ¢7 


* Herrn Dr. K. WoHLFAHRT vom Institut fiir Angewandte Physik der Uni- 
versitat Miinster sei fiir die Programmierung und Durchfiihrung der maschinellen 


Rechnung hier vielmals gedankt. 
28 Tyomas, L.H., and K. Umepa: J. Chem. Phys. 26, 293 (1957). 
29 DaUBEN, C.H., u. D.H. Tempreron: Acta crystallogr. 8, 841 (1955). 


Z. Physik. Bd. 161 22 


324 ULRicH BonsE: 


(Tabelle) zur Beriicksichtigung des Temperatureinflusses wurden von 
BATTERMAN2! iibernommen. Die Beriicksichtigung erfolgte in der 
Weise, daB in Gl. (14) und (45) statt |z,,| stets lzrale ” gesetzt wurde. 
Fir das Produkt | ,,| -e-™ ist mit einem méglichen Fehler von etwa 
3 bzw. 6% zu rechnen. Dies beruht einmal auf den Fehlern, die der 
Dispersionskorrektur anhaften kénnen, und vor allem aber auf der 


Tabelle. Zusammenstellung der benutzten bzw. ermittelten Daten 

Allen Rechnungen liegt |z,,|=3°10-° und |z;,| = 8,64°10-7 zugrunde; samt- 
liche Werte beziehen sich auf Cu-K,,- Strahlung und Germaniumkristalle. Man 
beachte insbesondere beim (444)-Reflex die Unterschiede im Reflexionsvermogen 
und in der Rocking-Kurve zwischen experimentellen und berechneten Werten. 
Die letzte Spalte enthalt die fiir die Anomalie der Absorption wichtige GréBe 
\yinl/|xiol- D = Dicke des Kristalls: e~™“ = Temperaturfaktor; fge = Atomform- 
faktor. 


Rocking-Kurve Integrales \ 
ae = Reflexions- Lxeal 
Reflex Breite [’’] Hohe vermégen - 104 | Zeol 


exp. |ber.| exp. | ber. | exp. ber. 


(111)] s. groB] 22,2 


s.groB] 6,3 | 5,6] 0,52 |0,63 0,208 ]0,93774} 16,4 | 15, 


(333) ; 
GOW, |) 6,0) 310; 50h 


s.groB} 8,5 | 8,6) 0,56 |0,626|0,28710, 
(444) |- - 


SOM | eS 0,24 = 


Unsicherheit hinsichtlich der Debeye-Temperatur, welche in den Tem- 
peraturfaktor entscheidend eingeht. Da fir (444)-Reflexion der Tempe- 
ratureinfluB starker ist, wird hier der Fehler gréBer. 

Es ist darauf verzichtet worden, das Verhaltnis | 7;,,| /| %;| theoretisch 
zu berechnen. Statt dessen ist den gemessenen Durchlassigkeitskurven 
t(y) ein experimenteller Wert folgendermafen entnommen worden. Durch 
die Benutzung der programmgesteuerten Rechenmaschine war es nam- 
lich néglich, in relativ kurzer Zeit eine ganze Schar von t-Kurven mit 
verschiedenen Werten | y;;|/|%jo| 2 berechnen und in schrittweiser An- 
niherung eine der experimentellen Kurve optimal angepaBte berechnete 
Kurve zu erhalten. (Auf die Rocking-Kurve hat das Verhaltnis | 7; ,|/| %io| 
nur sehr geringen Einflu8. Daher eignet sie sich nicht zur Ermittlung 
dieser Konstanten.) 

Wie erwahnt, werden die Rocking- und Durchlassigkeitskurven aus 
R- und 7-Kurven der einzelnen Kristalle durch Faltung erhalten. 
Einige R- und 7-Kurven sind in Fig. 8 und 9 wiedergegeben. Die recht 
betrachtliche Asymmetrie der R- und 7-Kurven geht einzig auf die Ano- 
malie der Absorption [Parameter 6 Gl. (7)] zuriick. Wahrend R-Kurven nur 
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fiir sehr dicke Kristalle [Gl. (14)] berechnet wurden, ist bei den T-Kurven 
stets ¢ - L =2,98 angenommen worden. Dies entspricht einer Schicht- 


dicke D von etwa 80 yu bei 
(444)- und 60 uw bei (333)- 
Reflexion. Um einen Ver- 
gleich zu erméglichen, wur- 
den unter anderem auch 
gerade solche Schichtdik- 
ken vermessen. Das Absin- 
ken von T in der Mitte auf 
nahezu 0 zeigt, daB bei 
diesen Dicken die Inter- 
ferenzreflexion noch total 
ist, abgesehen natiirlich von 
etwa 12% EinbuBe an re- 
flektierter Intensitat durch 
die Absorption im Gitter. 
Eine grobe’ Abschatzung 
ergibt, daB erst Schichten 
dinner als etwa 10 bis 15 w 
auch in der Mitte des Inter- 
ferenzbereiches durchlassig 
sind und deshalb eine nen- 
nenswerte Anderung der re- 


“30 “20 


a: L=2,9870= 


10 


Fig.8. Nach Formel (14) berechnete Reflexionskurven fiir 
dicke Germaniumkristalle. Cu-Kg-Strahlung, (333)- bzw. 
(444)-Reflexion. Infolge normaler Absorptionist das Reflexions- 
vermogen selbst im Bereiche der Totalreflexion kleiner als eins. 
Die Asymmetrie der Kurven ist eine Folge der Anomalie der 
Absorption. Auf der Abszisse ist die Entfernung von der Mitte 
Wom des Interferenzbereiches im WinkelmaB aufgetragen 


CO (444) -Ketd. 
60 pt (333) - Ref]. : 
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Fig. 9. Nach Formel (15) berechnete 7-Kurven fiir diinne Germaniumkristalle. Cu-Kg-Strahlung, (333) - 
bzw. (444)-Reflexion; o- L=2,98. Beachte den Bereich der Totalreflexion, wo die Durchlassigkeit kleiner 
als 10-*. Die Asymmetrie ist eine Folge der Anomalie der Absorption. Abszisse wie in Fig. 8 


flektierten Intensitat mit der Dicke erwarten lassen. Da die untersuch- 
ten Kristalle samtlich dicker als 22 1 waren, wurde die Abhangigkeit 
_der Rocking-Kurve von der Schichtdicke nicht des naheren untersucht. 


226 
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Um lediglich einen orientierenden Anhalt fir die GroBe des Effek- 
tes zu geben, ist in Fig. 4 zusatzlich die an einem Kristall von 80 u 
Dicke gemessene Rocking-Kurve eingezeichnet (einzelne Punkte). Hohe, 
Breite und integrales Reflexionsvermogen sind etwa 5% kleiner als beim 
dicken Kristall. Da die Reflexion in der Mitte des Interferenzbereiches 
nach Auskunft der zugehorigen T-Kurve (Fig. 9) noch total ist, muB die 
Ursache fiir die Abnahme vor allem in einem Absinken der Rander der 
R-Kurve mit verminderter Kristalldicke gesucht werden. 

Bei der Ermittlung der Rocking- und Durchlassigkeitskurven wurden 
die R- bzw. T-Kurven fiir jeden Polarisationszustand getrennt maschi- 
nell gefaltet und dann gemaB 


SOO +00 
J Ri (a) Ry (y—2)dz+ f Ryle) ®y (y — 2) dz 
ae gime to 72 (18) 
f Ry (a)dz+ f Rye) 4 
a Be 
ae 
f Ri) Tity—2)az+ [Ril My —4) 42 


+50 00 T (19) 
J Ri z)dz+ Jf Ry) 4 


—co 
zusammengesetzt. Fiir die bei der numerischen Faltung weggelassenen 
Randgebiete | y|>10 wurde eine entsprechende Korrektur angebracht, 
sndem hier fiir R der ohne Absorption giiltige Ausdruck und 7 =const = 
e ° 'gesetzt wurde. 

Fiir (333)-Reflexion fehlt wegen 0, = 45°, Cos 20, =0 die parallel 
zur Strahlenebene polarisierte Strahlung vollstandig; es ist R, =0, so 
daB sich (16) und (17) wesentlich vereinfachen. 

Die berechneten r-Kurven sind in Fig.3 und 4, die ¢+Kurven in 
Fig. 10 und 11 jeweils zusammen mit den zugehérigen experimentellen 
Kurven dargestellt. 

4, Diskussion 

Schon nach oberflachlicher Betrachtung entnimmt man den darge- 
stellten Kurven, da8 samtliche untersuchten Kristalle sicher als ,,sehr 
gut’ zu bezeichnen sind. Dieses etwas allgemeine Pradikat ergibt sich 
sofort, wenn man die iiblichen Kriterien anwendet: Breite der Rocking- 
Kurven und Integrales Reflexionsvermégen. Beide iiberschreiten die 
theoretischen Werte nicht, bzw. im Falle der Breite bei (333)-Reflexion, 
nur geringfiigig (Tabelle). Auch die Durchlassigkeitskurven (Fig. 5, 6, 
7 sowie 10 und 11) sehen qualitativ so aus, wie man es bei guten Kni- 
stallen erwartet. Mit zunehmender Schichtdicke wird die Anomalie der 
Absorption immer deutlicher. Dies erkennt man insbesondere an der 
Zunahme der relativen maximal durchgelassenen Intensitat Id,,,./1 doo 
von etwa 1,06 bei 22 u auf 2,26 bei 136 uw Schichtdicke (Fig. 5). Auch der 
Kristall mit der gréBeren Versetzungsdichte von 10* Vers./cm? zeigt 
hierin keinen wesentlichen. Unterschied (Fig. 6). 
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Es erscheint somit durchaus gerechtfertigt, durch die in Abschnitt 3 
erwahnte Anpassung theoretischer ¢Kurven experimentelle Werte 
|Zia|/|Z:0| 24 ermitteln. Man erhiilt so 0,61 fiir (333)- und 0,73 fiir (444)- 
Reflexion bei Cu-K,-Strahlung. Soweit bekannt, sind fiir diese Reflexe 


% (Y44)-Retlex |x 
D=00 TH) 7G 73 
7 ‘eta X70 | 
70*Vers/fcm Se CX, 
6 | He 
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Fig. 10. Vergleich von gemessener und berechneter Durchlassigkeitskurve fiir einen 80 u dicken Germanium- 

kristall. Bragg-Bragg-Anordnung, Cu-K,-Strahlung, (444)-Reflexion. Der benutzte Wert ftir | x;|/|xi0| ist 

durch Anpassung erhalten. Die zu groB gemessene Durchlassigkeit nahe der Parallelstellung der Kristalle 
entspricht der verminderten Hédhe der Rocking-Kurve in Fig. 4 


x10" 
lo 
(333) -Ketlex 
7 O= bb ; IXial 
70° Vers fom? eae 
Ch an hee see RS |) ge TS ee 
Lag 
L, 


250 1 -10 0 70 20 30 


Abweichung von der Farallelstelung ("] 
Fig. 11. Wie Fig. 10, jedoch (333)-Reflexion 


noch keine Daten mitgeteilt worden. Fiir andere Reflexionen, namlich 
(220), (400), (422) und (440) hat HuNTER*® aus der integralen Durch- 
lassigkeit im Laue-Fall 0,952, 0,90, 0,86 und 0,78 erhalten. Ein Vergleich 
mit diesen Daten wird in etwa méglich, wenn man | 7;,|/|7;.| tiber dem 
auf die Gitterkonstante a) normierten Abstand d, der Knotenebenen 
auftragt (Fig. 12). Wie man sieht, laBt sich der MeBwert zum (444)-Re- 
flex recht gut an die Werte von HUNTER anschlieBen, was durch die 
ausgezogene Kurve angedeutet ist. Fir den (333)-Reflex ergibt sich 
ein wesentlich kleinerer Wert. Auch das ist verstandlich, wenn man 
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8 


06 


328 ULricu BonsE: 


beachtet, daB im Diamantgitter gemaB Gln. (16) und (17) allein durch den 
Ubergang vom geraden zum ungeraden Reflex ein Faktor 41/]/2 am Struk- 
turfaktor zusitzlich auftritt. Die gestrichelte Kurve ist aus der ausge- 
zogenen durch Multiplikation mit 4/ 2 erhalten. Man sieht, daB der Wert 
zum (333)-Reflex nicht weit von ihr entfernt liegt. 

Beim quantitativen 
Vergleich derMeBkurven 
mit den berechneten er- 
geben sich jedoch offen- 
sichtlich Abweichungen 
von der dynamischen 
Theorie. Dies gilt auch 
fiir die versetzungsfreien 
Einkristalle, wie deren 
Rocking-Kurven (Fig. 3 
und 4) lehren. Die ge- 
messenen Kurven sind 

; a rund 11 % zuniedrig, das 
Fig. 12. Zusammenstellung der Werte | x¢4|/|%¢0| ftir Germanium und 


Cu-Kg-Strahlung. @ Verfasser; Q HuNTER (1958) ; ------- Kurve durch Reflexionsvermégen fiir 


die geraden Reflexe multipliziert mit 1/2. Abszisse: auf die Gitter- ( 44 4)-Reflexion ist etwa 
a > 


Qsinog 10% zu klein. An den 
t-Kurven fallt vor allem 

auf, daB die bei maximaler Reflexion (d.h. Parallelstellung der Kristalle) 
noch durchgelassenen Intensitat um etwa 22% zu groB ist. Es ist gewis- 
sermaBen so, daB die im reflektierten Strahl fehlende Intensitat im durch- 
gehenden zu viel auftritt*. Es erhebt sich daher die Frage, ob die 
Proben auch im strengen Sinne als Idealkristalle anzusprechen sind. 
Man k6énnte einwenden, die Diskrepanz habe ihre Ursache etwa in 
falschen theoretischen Werten fiir die Atomformfaktoren oder in einem 
Fehler des normalen Absorptionskoeffizienten. Um dies zu kontrollieren, 
wurde daher einmal versucht, selbst e~™| y,,,| und | y;,| zu variieren, nur 
um optimal angepaBte Rocking-Kurven zu berechnen. Tatsachlich 
lassen sich so Kurven erhalten, die mit den gemessenen praktisch voll- 


: ‘ . “ el 
kommen iibereinstimmen. (Die Wahl des anderen Parameters } = C Axial 


| Xéol 
ist dabei ziemlich gleichgiiltig, da — wie bereits gesagt — die Form der 


konstante a, normierter Abstand der Knotenebenen,. dy = 


* Am Rande sei bemerkt, da dies z.B. auch der Fall ware, wenn das auf den 
zweiten Kristall fallende Biindel einen wesentlichen Gehalt an Strahlung hatte, 
die im zweiten Kristall (aus welchem Grunde auch immer) im Gegensatz zur Cu- 
Eigenstrahlung nicht interferiert. Derartige Strahlung wiirde nicht reflektiert 
und auBerdem mit normaler Absorption durchgelassen werden. Sie wiirde also die 
Rocking-Kurve im Maximum erniedrigen und die Durchlassigkeitskurve im Mini- 
mum erhdhen. Da — wie bereits betont — sicher keine Fluoreszenz- und auch 
keine Bremsstrahlung beteiligt war, scheidet diese Méglichkeit meines Erachtens aus. 
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Rocking-Kurve durch ihn nur ganz geringfiigig beeinflu8t wird.) Auch 
die dann resultierenden »experimentellen‘’ Atomformfaktoren von 
11,8 bzw. 16,4 erscheinen noch ganz verniinftig (vgl. T abelle). Leider 
aber wird der aus dem passenden |%i0| zu berechnende normale Absorp- 
tionskoeffizient rund 1,4mal bei (444)- und 2mal bei (333)-Reflexion 
groBer als der tatsachliche Wert, der durch direkte Messung am Absorber 
erhalten wird, was offenbar nicht miteinander vertraglich ist. Der un- 
abhangig gemessene normale Absorptionskoeffizient l48t im Rahmen 
der Theorie derart niedrige Rocking-Kurven einfach nicht zu. Dariiber 
aie ist es so, daB an Rocking-Kurven ermittelte optimale Werte fiir 

“| y,,,| und | y;,| durchaus nicht zu den experimentellen ¢-Kurven pas- 
es theoretische liefern. 

Es bleibt noch der mégliche Einflu8 von Kristallfehlern zu erértern. 
Besonders in versetzungsfreien Kristallen ist nach TwWEET?? mit dem 
Vorhandensein von Leerstellen und Leerstellen-Anhaufungen zu rechnen, 
da in solchen Kristallen die beim Abkiihlen im UberschuB vorhandenen 
Leerstellen nicht an Versetzungslinien leicht verschwinden kénnen. 
Moéglicherweise sind sie die Ursache der Deformation der Rocking- 
Kurve. Freilich ist zur Zeit nicht recht einsichtig, wie Punktfehlstellen 
das Integrale Reflexionsvermégen ausgerechnet erniedrigen statt er- 
héhen. Letzteres ware — wie schon eingangs erwahnt — plausibel, wenn 
man sich vorstellt, daB durch die 6rtlichen Verzerrungen die primare 
Extinktion vermindert wird. Andererseits erzeugen nach Huanc* 
Punktfehler so etwas dhnliches wie einen zusdtzlichen Temperatur- 
faktor, was einer Intensitatsverringerung gleichkame. (Die Uberlegungen 
HvuAncs beziehen sich allerdings nur auf solche Kristalle, bei denen die 
primare Extinktion als Folge von irgendwelchen Gitterst6rungen schon 
von vornherein nicht auftritt.) Die Frage ist, ob die Intensitatsmnde- 
vung durch ,,geometrischen“‘ Temperaturfaktor im Sinne HuANGs die 
aus verringerter primarer Estinktion folgende Intensitatserhdhung tiber- 
kompensieren kann. BATTERMANs™4 Beobachtung, daB ein Kristall mit 
Koagulationen von Li-Atomen als Stérstellen im Gitter ein vergr6Bertes 
Reflexionsvermoégen zeigt, deutet darauf hin, da8 im Endresultat keine 
Intensitatsabnahme auftritt. Leider konnten wegen der geringen Zahl 
versetzungsfreier Kristalle an diesen keine Durchlassigkeitskurven ge- 
messen werden. Derartige Kurven hatte man sonst zur Klarung des 
Problems noch heranziehen kénnen. Ob die beobachteten Unterschiede 
tatsaichlich auf Kristallfehler zuriickzufiithren sind oder nicht, diirfte 
sich wohl erst mit Hilfe weiterer Untersuchungen endgiiltig klaren lassen. 

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich fiir die Unterstiitzung mit 
Apparaten. 


30 Tweet, A.G.: J. Appl. Phys. 29, 1520 (1958); 30, 2002 (1959). 
31 Huan, K.: Proc. Roy. Soc., Lond. A 190, 102 (1947). 


Zeitschrift fiir Physik 161, 330—338 (1961) 


Aus dem Institut fiir Physik der Hochschule fiir Elektrotechnik, Imenau 
und dem Physikalisch-Technischen Institut 
der Deutschen Akademie der Wissenschaften zu Berlin 


Zur Feldverstarkung an ZnSCdS-Mn-Phosphoren 
bei Réntgenanregung 
Von 
H. Winker, H. ROpPISCHER und G. WENDEL 
Mit 14 Figuren im Text 
(Eingegangen am 10. Oktober 1960) 


An einem ZnSCdS-Mn-Phosphor wurde die Feldverstarkung 9 = B/B, in Abhangig- 
keit von Spannung, Frequenz, Emissionswellenlange und Réntgenintensitat unter- 
sucht. Der Spannungsverlauf zeigt eimen deutlichen Wendepunkt und geht bei 
hdheren Feldstarken in eine Sattigung iiber. Die groSte Verstarkung (0 ~ 6) liegt 
bei tiefen Frequenzen; sie sinkt mit wachsender Frequenz schnell ab. Das Maximum 
der verstarkten Emission entspricht dem der gelben Manganbande bei 580 nm. Eine 
Ausléschung wurde fiir keinen Wellenlingenbereich beobachtet. Der Leuchtstoff 
zeigt den von DESTRIAU gefundenen ,, Gedachtniseffekt‘‘. Doch ist dieser auch bei 
alleiniger Feldeinwirkung vorhanden. Der Feldfaktor 9 und der Vorsensibilisie- 
rungsfaktor r zeigen weitgehend ahnliche Abhangigkeiten. Bemerkenswert ist die 
starke Zunahme von ¢ bei kleinen Réntgenintensitaten. 


Einleitung 


An bestimmten manganaktivierten Zinksulfid-Leuchtstoffen kann 
eine Verstarkung der Photolumineszenz durch elektrische Felder be- 
obachtet werden. Dariiber wurde erstmalig im Jahre 1954 von G. und 
M. Destriau! berichtet, die pulverférmige Phosphore mit Réntgen- 
strahlen anregten und gleichzeitig ein elektrisches Wechselfeld an die 
Leuchtstoffzelle legten. Die unter diesen Umstanden auftretende Feld- 
verstarkung der Lichtemission gehért zu den Erscheinungen, die man 
unter dem Begriff ,,Elektrophotolumineszenz‘‘ zusammentfaBt. Darunter 
versteht man alle Lumineszenzvorginge, die bei gemeinsamer Einwirkung 
von elektrischem Feld und Strahlung beobachtet werden. So kennt man 
neben der bereits erwihnten Feldverstarkung auch eine Feldausléschung, 
die sowohl bei direktem Stromdurchgang durch den Leuchtstoff? als auch 
im Falle der isolierten Einbettung des Leuchtstoffes? auftreten kann. 


1 Destriau, G., and M. DestriAu: Meeting Electrochem. Soc. Chicago, Mai 
1954, — Destrrau, M.: C. R. Acad. Sci., Paris 238, 2298 (1954). 

2 Dicufine, G.: C. R. Acad. Sci., Paris 201, 139 (1935). — J. Phys. Radium 9, 
109 (1938). 
3 DestRIAU, G.: J. Phys. 4, 32 (1943). 
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Feldverstarkung und -ausléschung kénnen unter verschiedenen Anre- 
gungsbedingungen am gleichen Leuchtstoff gefunden werden. So wurde 
von DEsTRIAU u. Mitarb.* bei Réntgenanregung eine Verstarkung der 
Photolumineszenz, bei UV-Anregung dagegen eine Schwichung durch 
elektrische Felder beobachtet. 

Verstarkt wird im allgemeinen die gelbe Manganbande, wahrend die 
blaue Zinksulfidbande, soweit diese emittiert wird, durch elektrische 
Felder geléscht wird. Von einer Verstarkung dieser blauen Bande auf 
Kosten der gelben bei Kathodenstrahlanregung im Temperaturgebiet 
zwischen 90 und 200° K berichteten vor kurzem GOBRECHT, GUMLICH 
und Zum Brucn®. 

In dieser Arbeit sollen nun Ergebnisse mitgeteilt werden, die an einem 
ZnSCdS-Mn-Phosphor bei Réntgenanregung gewonnen wurden. 
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Coase ae 
Fig. 1. Querschnitt der Kondensatorzelle. 7 Glasplatte, 2 leitende transparente Schicht, 3 Lackschicht, 
4 Lackschicht mit Leuchtstoff, 5 Lackschicht, 6 Silberleitlack 
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Experimentelle Anordnung 


Von dem Leuchtstoff wurden Kondensatorzellen in ahnlicher Weise 
hergestellt, wie sie von der Elektrolumineszenz her bekannt sind. Fig. 14 
zeigt den Aufbau. Auf eine Glasplatte, die mit einer leitenden transpa- 
renten Schicht versehen war, wurde eine Lackschicht und dann eine 
Leuchtstoff-Lack-Suspension aufgespritzt, die schlieBlich durch eine 
weitere Lackschicht abgedeckt wurde. Als zweite Elektrode diente eine 
Silberleitlackschicht. Die Leuchtstoff-Lackschicht hatte eine Dicke von 
etwa 100 ym. 

Fiir die Messungen wurde eine Réntgenréhre mit einer Cu-Anti- 
kathode benutzt. Rdhrenstrom und -spannung waren kontinuierlich 
regelbar, im allgemeinen wurde eine Gleichspannung von 50 kV_ bei 
140mA Roédhrenstrom verwendet. Die kreisférmigen Leuchtstoffzellen 
hatten einen Durchmesser von 25 mm und waren in einem Abstand von 
etwa 15 cm vor der Antikathode der Réntgenrdhre angebracht. An die 
Zellen wurden sinusférmige Wechselspannungen verschiedener Frequenz 
angelegt. Eine Lichtemission erfolgte nur bei Einwirkung von Roéntgen- 
strahlung, die Zellen zeigten keine Elektrolumineszenz. Das von der 


4 DestRIAU, G., M. DEsTRIAU, J. MATTLER and H.E. GumuicH: J. Electro- 


chem. Soc. 102, 682 (1955). 
5 GoBREcuHT, H., H.E. GuMLicH u. J. ZUM Brucu: Internationale Halbleiter- 


konferenz, Prag, 1960. 
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bestrahlten Zelle emittierte Lumineszenzlicht wurde durch Interferenz- 
filter spektral zerlegt und von einem Sekundarelektronenvervielfacher 
M 12 (VEB Carl Zeiss, Jena) mit Galvanometer gemessen (Fig. 2). 


Messungen und Ergebnisse 
a) Feldverstirkung 


Es ist iiblich, als MaB fiir die Verstarkung oder Ausléschung durch 
das elektrische Feld den Quotienten der Lumineszenzintensitat mit 
Feld (B) zu der Intensitat 
ohne Feld (B,) anzugeben. 
Als Verstarkungs- bzw. Feld- 
faktor wird deshalb @ = B/B° 
definiert. 

Es wurden Feldfaktoren 
in der GréBenordnung von 


SEV 


Fig.2. Versuchsanordnung. Ré Réntgenréhre, Z Konden- 46 
satorzelle mit Leuchtstoff, JF Interferenzfilter, (Sea 2 hy gefunden 6 DE- 


SEV Sekundarelektronenvervielfacher STRIAU? berichtete vor einiger 

Zeit von einer wesentlichen 

VergréBerung des Feldfaktors (@g=6) an ZnSCdS-Mn-Phosphoren, 
wenn diese mit Gold aktiviert wurden. Bei der Préparation ahnlicher 
Leuchtstoffe wurde jedoch von uns gefunden, da8 die Erhéhung der 
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Fig. 3. Feldfaktor g als Funktion der Spannung bei verschiedenen Emissionswellenlangen 


Verstarkung nicht spezifisch der Goldaktivierung zuzuschreiben ist®. 
Fiir die im folgenden mitgeteilten MeBergebnisse wurde ein Mischphos- 
phor mit einer Zusammensetzung von 60% CdS, 40% ZnS und 5 - 1074 Mn 
verwendet. Uber Herstellung und Eigenschaften dieser Leuchtstoffe soll 


6 GumLicH, H.E.: Diss. der Techn. Universitat Berlin 1958. 
* DestTriav, G.: C. R. Acad. Sci., Paris 245, 1913 (1957). 
8 WENDEL, G.: Z. Naturforsch. (im Erscheinen), 
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noch an anderer Stelle berichtet werden*, Das Emissionsspektrum der 
Photolumineszenz dieses Leuchtstoffes liegt vorwiegend im gelben, die 
blaue Bande des Zinksul- 
fids tritt nicht in Erschei- / 
nung. 14 

Bei der Abhangigkeit 
des Feldfaktors von der 73 
angelegten Spannung tritt 
bei héheren Feldstarken 7 
eine deutliche Sattigung 


} : - 7 
auf (Fig. 3). Die Verstar- 7” 

kung wird jedoch schon bei ; 

Spannungen von einigen Le Et Cen ere Te 70 77 72 73 14 75 
Volt, d.h. bei effektiven Fig. 4. Spannung verlauf des Feldfaktors @ bei kleinen 
Feldstarken von < 200V/cm Spannungen 


beobachtet. In diesem Ge- 

biet steigt @ relativ schwach mit steigender Spannung an (Fig. 4), es 
schlieBt sich dann ein Bereich gréBerer Steilheit an, der schlieBlich in 
die oben erwahnte Sattigung iibergeht. Der Verlauf der Spannungsab- 
hangigkeit zeigt also einen deutlichen Wendepunkt bei etwa 20 bis 30 V. 

Das Maximum der ver- 
starkten Emissionsbande ¢ 
liegt bei etwa 580nm A 
(Fig. 5). Dieses entspricht 
der bekannten gelben Man- 
ganbande des manganakti- _, yk os 
vierten Zinksulfids. Aus / a XS 
denbeiverschiedenenSpan- ; ; << 
nungen erhaltenen Kurven 
o(A) geht hervor, daB die 2 
Lage des Maximums unab- 
hangig von der Feldstarke 4 “ysg“sa9._ 550 00650 Alnm) 
ist. Weiterhin ist ersicht- Fig. 5. Spektrale Abhangigkeit des Feldfaktors 0 bei 
lich, daB im gesamten be- verschiedenen Spannungen 
obachteten Wellenlangen- 
bereich von 430 bis 700 nm o>1 ist, d.h. eine Feldausléschung kann 
nicht festgestellt werden. 

In Fig. 6 ist die Frequenzabhangigkeit des Feldfaktors bei verschie- 
denen Emissionswellenlangen dargestellt. Im Gegensatz zur Elektro- 
lumineszenz, bei der die Lumineszenzintensitat etwa proportional mit 
der Frequenz ansteigt, zeigt hier der Verstarkungsfaktor einen deutlichen 
Abfall bei hdheren Frequenzen. Dieser ist besonders ausgepragt fiir das 
_ * Z. phys. Chem. 
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Maximum der verstarkten Emissionsbande. Bei einem anderen Leucht- 
stoff gleicher Zusammensetzung, aber unterschiedlicher Herstellung 


6500M—X—_ 
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Fig. 7 


Fig. 6 und 7. Frequenzabhiingigkeit des Feldfaktors @ zweier Leuchtstoffe gleicher Zusammensetzung aber 
unterschiedlicher Préparation 


konnte in der Frequenzabhangigkeit des Feldfaktors ein Maximum bei 
etwa 120 Hz gefunden werden (Fig. 7). Der Abfall bei héheren Fre- 
quenzen ist jedoch in gleicher Weise vorhanden, wie in Fig. 6 dargestellt. 
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Diese Ergebnisse stimmen mit denen von MaTTLerR® bei Réntgenstrahl- 
anregung und JAFFE! bei Kathodenstrahlanregung iiberein. 

Beim Anlegen einer Gleichspannung an die Zelle tritt keine dauernde 
Feldverstarkung auf, man beobachtet lediglich das als Gudden-Pohl- 
Effekt bekannte Aufleuchten beim Ein- und Ausschalten. Dies ist auch 
nicht anders zu erwarten, da die Leuchtstoffkristallite nicht in Kontakt 
mit den Elektroden stehen. 

Eine Abhangigkeit des Feldfaktors von der Wellenlange der anregen- 
den Réntgenstrahlung konnte nicht festgestellt werden. Bei Einstellung 
auf gleiche Lumineszenzintensitat ohne Feld ergab sich stets der gleiche 
Verstarkungsfaktor. 
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Fig. 8. Schema des ,, Gedachtniseffektes“ nach DEsTRIAU 


b) Gedachtniseffekt 

In einer Arbeit von DestTRIAU wurde im Zusammenhang mit Unter- 
suchungen des Verstarkungseffektes ein sog.Gedachtniseffekt beschrie- 
ben. Man versteht darunter das ,,Erinnerungsvermégen™ des Leucht- 
stoffs fiir eine vorhergehende Feldverstarkung. Zur naheren Erlauterung 
soll das von DEsTRIAU angegebene Schema Fig. 8 dienen. 

Der erste Teil dieser Darstellung zeigt den Vorgang der normalen 
Feldverstarkung. Nach dem Abschalten der anregenden Réntgenstrah- 
lung und des Feldes kann nach einer Ruhezeit ¢, durch alleiniges Ein- 
schalten der Réntgenstrahlung eine voriibergehende Verstarkung der 
Photolumineszenz erzielt werden. Die maximale Vorsensibilisierung er- 
halt man dann, wenn man das Feld nach dem Ende der Réntgenstrahlung 
abschaltet. Als Vorsensibilisierungsfaktor 7 wird der Quotient von maxt- 
maler Lumineszenzintensitat B,, zur Intensitat der nicht verstarkten 
Photolumineszenz By definiert. Es gilt also r=B,,/Bo. 


9 MarTrLeER, J.: C. R. Acad. Sci., Paris 249, 2051 (1959). 
10 Jarre, P.M.: J. Electrochem. Soc. 106, 667 (1959). 
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In der erwihnten Arbeit! wird ausdriicklich darauf hingewiesen, 
daB ,,das Feld allein keinerlei Verstarkung zur Folge hat, wenn die Be- 
strahlung erst nach der Feldeinwirkung einsetzt‘. Im Gegensatz zu 
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Fig. 9. Schema des ,,Gedachtniseffektes“ bei alleiniger Feldeinwirkung. R Rontgenanregung, F elektrisches 
Feld, ¢, Dauer der Feldeinwirkung, ¢, Ruhezeit, + Einschalten, {| Ausschalten 


tr tr 


diesem Ergebnis von DEstriAu fanden wir an dem von uns praparierten 
Leuchtstoff einen Gedachtniseffekt bei alleiniger Einwirkung des Feldes 
vor der Bestrahlung (Fig. 9). Es stellte sich sogar heraus, da8 in diesem 
Falle die maximale Vorsensibilisierung erfolgt. Eine Vorsensibilisierung 
nach DESTRIAU ist auch 
r hier méglich, doch sind 
die dann erhaltenen 
Werte fiir 7 kleiner. Die 
im folgenden wiederge- 
gebenen Kurven bezie- 
ert) hen sich stets auf allei- 
a aoe: nige Vorsensibilisierung 
durch das elektrische 
Feld. 
Die GréBe von r ist 
von der Dauer der Feld- 
einwirkung ¢; und von 


t,=708 


he) 


70 20 30 ¥0 50 60 70 80 90 100 710 720 730 740 750 : ‘e : 

é[s] der Ruhezeit ¢, abhangig. 

Fig. 10. Vorsensibilisierungsfaktor r in Abhangigkeit der Dauer der Aus Fi ~ 
Feldeinwirkung ¢, und der Ruhezeit ty 8: 10 geht het 


vor, daB y zunachst mit 
langerer Feldeinwirkung stark zunimmt, aber bereits nach etwa 1 min 
in eine Sattigung tibergeht. Mit wachsender Ruhezeit ¢, nimmt der Wert 
von y zuvor ab, liegt aber noch nach Minuten in der GréBenordnung von 
2. Der Verlauf der Spannungsabhangigkeit von 7 ist ahnlich dem des 
Verstarkungsfaktors t (Fig. 41). Die Kurve zeigt ebenfalls einen deut- 
lichen Wendepunkt. Die Frequenzabhangigkeit von 7 zeigt zwar eben- 
falls die sinkende Tendenz nach héheren Frequenzen, jedoch nicht im 
gleichen MaBe wie bei o (Fig. 12). 


au DestRIAu, G.: Z. Physik 150, 447 (1958). 
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Es wurde ferner untersucht, wie sich Vorsensibilisierungsfaktor 7 
und Feldfaktor @ bei Variation der Rontgenintensitat verhalten (Fig. 13 
und 14). Bemerkenswert ist, daB vy im Gegensatz zu o mit kleiner werden- 
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Fig. 11. Vorsensibilisierungsfaktor y in Abhangig- Fig. 12. Frequenzabhangigkeit des Vorsensibilisie- 
keit von der Spannung bei 50 Hz rungsfaktors bei einer Zellenspannung von 200 Vegf 
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Fig. 13. Vorsensibilisierungsfaktor y in Ab- Fig. 14. Feldfaktor g in Abhangigkeit vom Rohrenstrom 
hangigkeit vom Rohrenstrom Jrg bei einer Ipg bei einer Zellenspannung von 200 Veft 


Zellenspannung von 200 Veg, 50 Hz 


der Réntgenintensitat ein starkes Anwachsen zeigt. So ist im vorliegen- 
den Falle bei einem Réhrenstrom von 20mA nur eine duBerst geringe 
Vorsensibilisierung vorhanden, wahrend 7 bei 1 mA in der GrofBenord- 
nung von 3 liegt. 

Im Vergleich dazu hat der Verstarkungsfaktor bei 20 mA einen rela- 
tiv groBen Wert, der bei niedrigen Strahlstroémen nicht mehr wesentlich 
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ansteigt. SchlieBlich soll noch erwahnt werden, daB die Kurven (A) 
und 7(A) weitgehendst gleichen Verlauf zeigen; insbesondere liegen die 
Maxima beider Kurven an der gleichen Stelle (Amax © 580 nm). 


Zusammenfassung 


Als Beitrag zur Klarung des seit einiger Zeit diskutierten Mechanis- 
mus der Feldverstaérkung bei manganaktivierten Zinksulfiden wurden 
von uns Messungen an einem 7nSCdS-Mn-Phosphor durchgefiihrt. Die 
Ergebnisse unserer Untersuchungen weichen in einigen Punkten 
von denen anderer Autoren ab. Es wurde bei diesem Leuchtstoff ein 
Verstarkungsfaktor 96 auch ohne Goldaktivierung gefunden. Es 
existiert bei Rontgenanregung in dem untersuchten Wellenlangenbereich 
der Emission zwischen 430 bis 700 nm keine Feldausléschung. Der Verlauf 
der Spannungsabhangigkeit zeigt einen deutlichen Wendepunkt. Es wird 
ein erheblicher ,,Gedachtniseffekt™ auch durch die Feldwirkung allein her- 
vorgerufen. Die Spannungs- und Frequenzabhangigkeit des V orsensibili- 
sierungsfaktors 7 als MaB fiir den ,,Gedachtniseffekt” entspricht etwa der 
des Feldfaktors 9 und la8t auf einen ahnlichen Mechanismus schlieBen. 

Die vorliegenden Ergebnisse konnen nur schwer durch einen strah- 
lungsgesteuerten Elektrolumineszenzeffekt (Destriau-Effekt) gedeutet 
werden, wie er von CusANo und Witi1Ams?* fiir aufgedampfte ZnS-Mn- 
Schichten bei Gleichspannungsfeldern angenommen wird. Das Maximum 
der verstarkten Emissionsbande bei 580 nm, welches der Manganaktivie- 
rung zuzuschreiben ist, legt es nahe, zur Erklarung eine Hypothese von 
GoBRECHT und GuMLICH™ heranzuziehen. Diese beschreiben den Vor- 
gang der Feldverstarkung als einen durch das elektrische Feld hervor- 
gerufenen Energietransport durch den die Zahl der mit langwelliger 
Emission verbundenen Elektronenrekombinationen auf Kosten anderer 
Rekombinationsprozesse erhéht wird. Zum Beispiel wird die gelbe 
Manganbande auf Kosten der blauen ZnS-Bande verstarkt. Da wir in 
unserem Falle keine Feldausléschung fanden, miiBte hier angenommen 
werden, daB durch das Feld die strahlungslosen Rekombinationen zu- 
gunsten der strahlenden Ubergiinge herabgesetzt werden. Eine Ent- 
scheidung dariiber kann aber im Augenblick nicht getroffen werden. Fir 
eine endgiiltige Klarung dieser Vorgange bedarf es weiterer erganzender 
Untersuchungen, um eine ausreichende Diskussionsgrundlage zu haben. 

Die hier wiedergegebenen Messungen wurden an einer Rontgen- 
anlage des Instituts fiir Werkstoffkunde und Werkstoffpriifung der Hoch- 
schule fiir Elektrotechnik Imenau durchgefiihrt. Fiir die Bereitstellung | 
der Anlage méchten wir Herrn Dr. K. NitzscHE danken. 

12 Cusano, D.A.: Phys. Rev. 98, 546 (1955). — Wi.iams, F.E.: Phys. Rev. 
98, 547 (1955). —Cusano, D. A., and F. E, Witrras: J. Phys. Radium 17, 742 (1956). 

13 Goprecut, H., u. H.E. Gumricn: Z. Physik 156, 436 (1959); 158, 226 (1960). 
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Die Anlagerung radioaktiver Atome 
an Aerosole (Schwebstoffe) 
im Grofenbereich 0,7 —5 v (Radius) 


Von 
Lars LASsEN und HERMANN WFEICKSEL 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 24. Oktober 1960) 


The attachment of the decay products of thorium emanation to aerosol particles 
has been studied. The dependence of the attached activity on the particle size was 
determined for spherical particles with radii ranging from 0,7 to 5 microns. The 
particles used were solid spheres of paraffin wax. It is found that the attached 
activity is proportional to the vadius of the particles which is in good agreement with 
theory in this size range. 


1. Einleitung 


Bereits in einer fritheren Arbeit! haben wir untersucht, wie sich die 
Zerfallsprodukte der radioaktiven Edelgase Radon und Thoron an 
Aerosole (Schwebstoffe) in Abhangigkeit von dereren PartikelgréBe an- 
lagern. Es wurde theoretisch gezeigt, daB die auf ein Kiigelchen vom 
Radius & diffundierende Menge radioaktiver Atome proportional ist zu 
R?/(1 +AR), wobei die Konstante / fiir die genannten Zerfallsprodukte 
(und Luft unter Normalbedingungen) den Zahlenwert hw7- 104 cm 
besitzt. Dieser Zusammenhang zwischen TeilchengréBe und angelagerter 
Aktivitatsmenge konnte in I fiir den TeilchengréBenbereich R = 0,04 — 0,6u. 
experimentell bestatigt werden. In den Experimenten wurden mono- 
disperse Dioctylphthalat-Nebel sowie Aerosole verwendet, die durch 
Zerstauben extrem homogener Suspensionen von Polystyrol-Kiigelchen 
in Wasser gewonnen wurden. Ebenfalls haben wir in I bereits diskutiert, 
daB die obige ,,Beladungsfunktion“ fiir weite TeilchengréBenbereiche 
Giiltigkeit besitzen soll, solange der Anlagerungsvorgang durch Diffusion 
und nicht z.B. durch elektrostatische Anziehung* erfolgt. Auf Grund 
des genannten Zahlenwertes von / fordert sie fiir Teilchenradien oberhalb 
etwa 10-4 cm, daB die Anlagerung proportional zum Radius (R) verlautt; 
entsprechend ergibt sich fiir Teilchenradien unterhalb etwa 10~* cm ein 
der Oberflache (R?) proportionaler Verlauf. Es war das Ziel der vorliegen- 
den Arbeit, den ersten der genannten Grenzfalle experimentell zu priifen. 


* Dieser Fall wird in einer spateren Arbeit diskutiert. 
1 Lassen, L., u. G. Rav: Z. Physik 160, 504 (1960). Im folgenden als I zitiert. 
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2. MeBmethode 


Fiir die Messungen haben wir polydisperse Wachsaerosole verwendet. 
Sie wurden durch Zerstauben von Ceresin (Hartparaffin) mit heiBem 
Stickstoff aus einer vorgeheizten Diise* (Diisendffnung 1 mm) erzeugt, 
wobei sich nach dem Abkiihlen auf Zimmertemperatur feste Kiigelchen 
bildeten. Zur Trennung des polydispersen Aerosols nach den verschie- 
denen TeilchengréBen wurde dieses anschlieBend nach Zugabe von 
Thoriumemanation und einer Anlagerungszeit von einigen Minuten durch 
einen (zylindersymmetrischen) Elektrostatischen Teilchengr6Ben-Analy- 
sator (ETA) gesaugt, wie er von YosHIKAWA et al.? beschrieben ist. 
Die Daten des von uns verwendeten ETA sind aus Fig. 1 ersichtlich. 
Das Aerosol trat durch eine Kapillare von 1,1 mm Durchmesser in den 
Apparat ein und wurde nach der unipolaren elektrischen Aufladung in 
der Koronazone im elektrostatischen Feld des anschlieBenden Zylinder- 
kondensators (Abscheidezone) als Streifen von etwa 2 bis 5 mm Breite 
langs der Strémungsrichtung abgeschieden. Die dabei erzielte Trennung 
nach den verschiedenen TeilchengréBen bzw. deren Abscheidungsort 
ist ebenfalls in Fig. 1 angegeben. Sie bezieht sich auf eine Aerosol- 
Strémungsrate von 50 cm%/min bei einem gesamten Luftdurchsatz von 
80 Liter/min. Kleinere Teilchen als 1,5 u Durchmesser wurden nicht 
mehr ausgewertet, wahrend gréBere Teilchen als 10 Durchmesser 1m 
wesentlichen bereits vor dem Eintritt in den ETA durch Sedimentation 
wahrend der Anlagerungszeit ausgefallen waren. 


Zur Erzielung einer sauberen Trennung der verschiedenen TeilchengréBen ist 
bei einem ETA der beschriebenen Art die Lage der Aerosol-EinlaBkapillare, d.h. 
der radiale Abstand 7, unter dem der Aerosol-Faden am Koronadraht vorbei- 
stromt, kritisch. Bei einem bestimmten Wert von 7% tritt — wie bereits YOSHIKAWA 
et al. gezeigt haben — eine Fokussierung in der Weise auf, daB Teilchen vorgege- 
bener GréBe, die iiber einen kleinen Bereich vy + Av in den ETA eintreten, an der 
gleichen Stelle der Abscheideelektrode abgeschieden werden. Diese Fokussierung 
kommt dadurch zustande, da auf Grund der Feldverteilung in einer Korona- 
entladung die Teilchen eine um so gréBere elektrische Ladung (und damit um so 
gréBere Beweglichkeit) bekommen, je geringer ihr Abstand zum Koronadraht ist. 
Auf der anderen Seite haben diese weiter innen laufenden Partikel einen entspre- 
chend lingeren Weg bis zur Abscheideelektrode zuriickzulegen. Die sonst bei 
Ahnlichen Anordnungen meistens stérende Tatsache, daB die Aerosolpartikel nicht 
an einer exakt definierten Stelle, sondern iiber einen gewissen Bereich (hier gegeben 
durch die Aerosol-EinlaBkapillare) verschmiert in den ETA injiziert werden, wird 
bei der vorliegenden Anordnung also gerade fiir die erwahnte Fokussierung ausge- 
nutzt. Der giinstigste Wert fiir 7) folgt aus der von YosHIKAWaA et al. angegebenen 
Fokussierungsbedingung. Er ist abhangig von der jeweiligen Geometrie und den 
elektrischen Daten (nicht von der GréBe der Aerosol-Partikel) und ergab sich ftir 
den von uns verwendeten ETA zu 7y= 8,5 mm. 


* Nebelpistole der Fa. Gotthilf Blanz, Stuttgart. 


2 YosHikawa, H.H., G.A. Swartz, JoHN T.MacWatTers and W. L. FITE: 
Rev. Sci. Instrum. 27, 359 (1956). 
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Fiir TeilchengréBen oberhalb etwa R =1 u. (wie es bei den anschlieBend 
besprochenen Messungen der Fall war) folgt aus Gl. (I.7) fiir das Ver- 


haltnis der Aktivitaten 
A, und A, zweier Frak- 
tionen eines Aerosols mit 
den Teilchenradien R, 
bzw. R, und den Teil- 
chenkonzentrationen N, 
bzw. N, die einfache Be- 
ziehung 


Das _ Aktivitatsverhalt- 
nis (1) gilt zu jedem Zeit- 
punkt nach der radio- 
aktiven Anlagerung, so- 
fern die beiden Aerosol- 
fraktionen in gleicher 
Weise der gleichen Ema- 
nationsatmosphare aus- 
gesetzt waren, so da8 
insbesondere die jeweils 
zugesetzte Absolutmen- 
ge an Emanation nicht 
in die Beziehung (1) ein- 
geht. Im _ vorliegenden 
Fall war dieser Punkt 
von selbst immer erfiillt, 
da beide Fraktionen 
durch Separation aus 
demselben polydispersen 
Aerosol gewonnen wur- 
den. 

Im Gegensatz zu 
der friither (vgl. I, Ab- 
schn. 4) verwendeten 
Me8Bmethode haben wir 
bei den anschlieBend 
besprochenen Messun- 
gen nicht nur die Teil- 
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Fig. 1. Elektrostatischer Teilchengré8en-Analysator (schematisch). 
Der Koronastrom (positive Korona) betrug 0,25 wA/cm (Draht- 
lange = 3cm). Die Kapillaren am Eingang und Ausgang des 
Analysators dienten zur Beruhigung der Luftstromung. Die ein- 
gezeichnete Skala bezeichnet die Stellen der Abscheideelektrode, 
an denen Teilchen der angegebenen GréBen (R Teilchenradius) 

abgeschieden wurden 


chenradien und -konzentrationen, sondern auch die Aktivitaten A 
immer direkt bestimmt. Hierzu wurde das Aerosol in der Abscheidezone 
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des ETA auf einem 2cm breiten Membranfilterstreifen* nieder- 
geschlagen, der entlang der gesamten Abscheideelektrode auf der der 
Aerosol-EinlaBkapillare benachbarten Seite aufgespannt war. Der- 
artige Membranfilter besitzen eine geniigend glatte und saubere Ober- 
flache fiir Mikrophotographien und geben durch die hier speziell ver- 
wendeten griin gefarbten Filtermembranen einen ausreichenden Kon- 
trast zwischen den Wachskiigelchen und der Unterlage. Aus dem ge- 
nannten Membranfilterstreifen wurden fiir jede MeBreihe bei verschie- 

denen TeilchengréBen, d.h. 


~ in verschiedenen Abstan- 
} a= G85 den von der Koronazone, 
jeweils 5 mm breite Stiicke 

fa a7# quer zum abgeschiedenen 
(R,/Rz)? Strahl herausgeschnitten 


1 A= G65u 


und photographiert **. Die 
Aktivitat dieser herausge- 
schnittenen Stiicke haben 
wir mit einem Methan- 
DurchfluBzahler bestimmt, 
wahrend die Teilchenzah- 
len bzw. Teilchenradien der 
auf den Stiicken abgeschie- 
denen Partikel durch Aus- 
zahlen und Ausmessen der 
betreffenden Mikrophoto- 
graphien (in Projektion) be- 
stimmt wurden. 


70 


Aktivitétsverhaltals der beiden Aerosole A,/Az 
Konzertrationsverhalinis der beiden Aerosole N,/N, 


i 2 3 e e} 6 ” 8 
Verhaltnis der Teilchenradien R,/R; 


Fig. 2. Ceresin-Wachs. Verteilung der einem polydispersen 3. Messungen 


Aerosol aus (festen) Wachskiigelchen zugesetzten Menge an . > . 
Thoron-Folgeprodukten auf die verschiedenen TeilchengréBen. i: Fig. : zeigt die Ergeb- 
Die MeBwerte (genommen bei den Teilchenradien R,) aus drei nisse von drei Me8reihen. 


Metreihen warden jwels auf die Reinste bei jele Mefelte Fir jede MeBireihe wurde 
Messungen von 1,2 bis 4,8 u das im ETA abgeschiedene 
Aerosol bei 5 bis 6 ver- 
schiedenen TeilchengréBen (R) einzeln nach Aktivitat, Teilchengr6Be und 
Teilchenzahl in der in Abschnitt 2 angegebenen Weise ausgewertet. Zum 
Vergleich der MeBergebnisse mit Gl. (1) sind wir so verfahren, daB wir 
siimtliche Werte einer MeBreihe (genommen bei den Teilchengré8en R;,) 
auf die entsprechenden Daten der kleinsten, bei dieser MeBreihe ausge- 
* Membranfilter ,, MF mittel, griin“ der Fa. Membranfiltergesellschaft G.m.b.H., 
Gottingen. 
**x Aufnahmen auf Adox-Dokupanfilm mit Auflicht-Dunkelfeldkondensor 
ULTROPAK und Mikroblitz MIKRO der Fa. Ernst Leitz G.m.b.H., Wetzlar. 
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werteten TeilchengréBe (R,) bezogen haben. Da die Konzentrations- 
verhaltnisse N,: N, fiir die verschiedenen MeBpunkte verschieden waren, 
ist als Ordinate nicht das Aktivitatsverhiltnis A,:A, direkt, sondern 
dividiert durch das zugehérige Konzentrationsverhiltnis N,:N, aufge- 
tragen, um alle MeSpunkte in einer Darstellung unterbringen zu kénnen 
und nur die Gréfenabhdngigheit der Aktivitatsverteilung zu bekommen. 
Zur Bestimmung jeder einzelnen Teilchengré8e wurden etwa 30 bis 
300 Partikel ausgemessen, wahrend die Bestimmung der Teilchenkonzen- 
trationen durch Auszahlung von jeweils 1000 bis 15 000 Teilchen erfolgte. 

Die Konzentration des in den ETA einstrémenden Aerosols haben 
wir nicht gemessen. Sie betrug am Ausgang der Zerstauberdiise etwa 
75 mg/Liter, wovon sich ein erheblicher Teil in den Zufiihrungsrohren 
zum ETA sowie im BeladungsgefaB (Gefa8 fiir die radioaktive Be- 
ladung) abgesetzt haben diirfte. Koagulation innerhalb der von uns 
ausgewerteten TeilchengréBen hatte sich durch Konglomerate auf dem 
Membranfilterstreifen bemerkbar machen miissen. Diese wurden jedoch 
nur in verschwindend geringer Zahl beobachtet. 


Die in Fig. 2 eingezeichneten Fehler (mittlere Abweichung) setzen sich aus 
folgenden Faktoren zusammen: 

1. Fehler der Aktivitétsmessung. Bei der Bestimmung der Aktivitaten der ein- 
zelnen aus dem Membranfilterstreifen herausgeschnittenen Stiicke (s. Abschn. 2) 
haben wir eine Korrektur angebracht. Die physikalischen Vorgange bei der elektri- 
schen Aufladung von Aerosolen in einer Koronaentladung haben namlich zur Folge, 
da8 submikroskopische Partikel (GréBe <1) nach der Aufladung dieselbe Beweg- 
lichkeit besitzen kénnen wie Teilchen mit GréBen oberhalb etwa 1 y (siehe z.B.?). 
In diesem Fall wiirden beide Teilchensorten an der gleichen Stelle der Abscheidezone 
abgeschieden werden, wobei sich erstere der mikroskopischen Beobachtung ent- 
ziehen. Hierbei wiirde die submikroskopische Teilchenfraktion durch angelagerte 
Emanations-Zerfallsprodukte eine zu groBe Aktivitat der an der gleichen Stelle 
abgeschiedenen — und uns im vorliegenden Fall ausschlieBlich interessierenden — 
groBeren Wachskiigelchen vortauschen. Zur Eliminierung dieser Fehlerquelle sind 
wir folgendermafen verfahren: Fir jede der in Abschnitt 2 beschriebenen MeB- 
reihen wurden nur 250cm* Aerosol aus dem insgesamt etwa 20 Liter fassenden 
BeladungsgefaB bendtigt, wobei fiir die verbrauchten 250 cm? die gleiche Menge 
gefilterte inaktive Luft nachstrémte. Speziell im Hinblick auf die an etwa vor- 
handene submikroskopische Partikel angelagerte Aktivitatsmenge anderte sich also 
im Beladungsgefa8 durch ein solches Experiment praktisch nichts. AbschlieBend 
wurde der gesamte Inhalt des BeladungsgefaBes durch ein einstufiges Konimeter* 
(Schlitzdiise, siehe auch*) in ein anderes Gefa8 gepumpt, wobei die Wachspartikel 
der von uns untersuchten GréBen (R= 0,7 uw) praktisch quantitativ im Konimeter 
abgeschieden wurden. Dagegen lie das Konimeter etwa vorhandene kleinere — im 
Mikroskop nicht beobachtbare — Teilchen hindurch. Mit der so vom Wachsaerosol 
gereinigten Luft haben wir dann ein gleiches Abscheidungsexperiment im ETA ge- 
macht wie im zugehérigen Hauptversuch. Dabei wurden an demselben Stellen der 


* Spaltdimensionen: Lange 10mm, Weite 0,6mm. Abstand Spaltblende— 


Objekttrager: 0,9 mm. Saugrate: 18 Liter/min. 
3 SAUNDERS, BERNARD G.: Oak Ridge National Lab. Report 1656, 1954. 


4 Grorcu, H.W.: Staub Heft 47, 628 (1956). 
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Abscheideelektrode wie im Hauptversuch Stiicke aus dem Membranfilter-Streifen 
herausgeschnitten und deren Aktivitat bestimmt. Diese Aktivitat ist submikro- 
skopischen Teilchen zuzuordnen, die zusammen mit dem Wachsaerosol im ETA ab- 
geschieden wurden. Sie wurde von den bei den zugehérigen Wachsversuchen er- 
haltenen Werten jeweils abgezogen. Insgesamt konnten die Aktivitatsverhaltnisse 
A,: A, mit einer Genauigkeit von + 4 bis 15% (mittlerer statistischer Fehler, je nach 
Teilchengro&e) bestimmt werden. 


2. Fehley bei dey Bestimmung der Teilchenzahlen. Fiir alle Teilchen mit Radien 
IRENE wurden die entsprechenden aus dem Membranfilterstreifen herausgeschnit- 
tenen Stiicke total photographiert und ausgezahlt. Genauigkeit der Zahlung: etwa 
+ 5%. Kleinere Partikel erforderten die Verwendung starker vergroBernder Ob- 
jektive mit entsprechend kleinerem Gesichtsfeld. In diesen Fallen wurden lediglich 
2 bis 3 Streifen quer durch den gesamten abgeschiedenen Strahl aufgenommen, 
wobei die Streifenhdhe durch das jeweils zur Verfugung stehende Gesichtsfeld des 
Objektivs gegeben war. Genauigkeit der Zahlung hier: etwa + 10%. Zu diesen 
10% wurden die relativen statistischen Fehler (linear) addiert, die sich durch Mitte- 
lung der Werte der einzelnen Streifen ergaben. Insgesamt konnten auf diese Weise 
die Konzentrationsverhaltnisse N,:N, mit einer Genauigkeit von + 14 bis 18,5% 
(je nach TeilchengroBe) bestimmt werden. 


3. Fehler bei dev Bestimmung dey Teilchenradien. Diese sind in Fig. 2 nicht an- 
gegeben. Sie wiirden im vorliegenden Fall ausschlieBlich als horizontale Fehlerbalken 
in Erscheinung treten (im Gegensatz zu I, wo sie in die Konzentrationsbestimmung 
eingingen). Bei der Radienbestimmung traten Fehler im wesentlichen aus zwei 
Griinden auf: a) Durch die Randunscharfe der Bilder der Teilchen bei der Projektion 
der Mikrophotographien und die dadurch verursachte Ableseungenauigkeit; 
letztere betrug etwa +8 bis 12,5% (je nach TeilchengréBe). b) Durch statistische 
Mittelwertbildung aus den Einzelwerten fiir die Radien. Die Angabe der nach den 
iiblichen Verfahren berechneten statistischen Fehler des Mittelwertes nach b) wirde 
unsere MeBgenauigkeit sicher iiberschatzen. Wir haben stattdessen fiir jeden Mef- 
punkt grob eine Verteilungskurve aus den betreffenden Einzelwerten graphisch 
ermittelt und deren Halbwertsbreite genommen. Diese betrug +5 bis 18,5% (je 
nach TeilchengroBe). Zu diesem Wert wurde jeweils der aus a) resultierende relative 
Fehler nach dem Fehlerfortpflanzungsgesetz addiert, da sich beide Fehler sicher 
teilweise kompensieren. Insgesamt ergab sich auf diese Weise fiir die Radien- 
verhaltnisse R,:R, eine Ungenauigkeit von = 20 bis" 275 5%: 


=). 


4. Diskussion 


Die in Fig. 2 gezeigten Messungen bestatigen den nach Gl. (1) theo- 
retisch zu erwartenden Verlauf der radioaktiven Beladung (durch Diffu- 
sion) von Aerosolen mit TeilchengréBen oberhalb 1 (Radius) in be- 
friedigender Weise. Die strengere Beziehung Gl. (1.7) wiirde zwar fur 
die bei den vorliegenden Messungen verwendeten TeilchengréBen um 
etwa 15% gréBere Werte ergeben als die Naherungsformel (1). Bei der 
vorhandenen MeBgenauigkeit kénnen hieraus aber kaum irgendwelche 
Schliisse iiber geringfiigige Abweichungen zwischen Theorie und Experi- 
ment oder eventuell mégliche andere Werte fiir die Konstante / in 
Gl. (1.7) gezogen werden, Weiterhin kann der Einflu® elektrostatischer 
Krafte (Coulomb-Anziehung zwischen den Aerosol-Partikeln und den 
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radioaktiven Atomen) auf die Anlagerung bei den Versuchen wiederum 
nur vernachlassigbar gewesen sein. Dieser Effekt erreicht erst dann etwa 
10% des Wertes fiir Anlagerung durch Diffusion, wenn ein Teilchen von 
1 w (5 w) Radius 15 (100) elektrische Ladungen tragt. Eine derartig hohe 
elektrische Aufladung der Teilchen tritt aber beim Zerstauben von 
Paraffin und ahnlichen Substanzen aus Diisen bei diesen TeilchengréBen 
im allgemeinen nicht auf®. Wir haben den elektrischen Ladungszustand 
des von uns verwendeten Wachsaerosols daher nicht naher untersucht. 

Messungen anderer Autoren iiber die Anlagerung von Emanations- 
Folgeprodukten an Aerosole mit GréBen oberhalb von 1 w liegen bisher 
nicht vor, bis auf die bereits in I zitierte Arbeit von JEecH®, deren Aus- 
sagen mit unseren MeBergebnissen und dem durch Gl. (1) geforderten 
Verlauf nicht iibereinstimmen. 


Herrn Professor Dr. O. HaxEL méchten wir fiir sein Interesse an dieser Arbeit 
und fiir Diskussionen danken. Den Methanzadhler hat uns freundlicherweise Herr 
Dipl.-Chem. M. SToEPPLER zur Verfiigung gestellt. Die Arbeit wurde unter Ver- 
wendung von Mitteln der Deutschen Forschungsgemeinschaft durchgefiihrt. 


5 Dopp, E.E.: J. Appl. Phys. 24, 73 (1953). 
6 Jecu, C.: Chem. Listy 48, 333 (1954). 
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Fluctuation problem in electromagnetic cascades 
By 
S. K. SRINIVASAN 
(Received August 1, 1960) 


The fluctuation problem in electromagnetic cascades is examined in the light of the 
new approach to cascade theory and it is shown that the method originally proposed 
by Janossy is best suited to deal with it. A method of obtaining explicit expressions 
for the second moment of the distribution is given and the differential equations 
obtained by this method turn out to be simpler and amenable to numerical compu- 
tation. 


1. Introduction 


The fluctuation problem of electron—photon cascades has been stu- 
died extensively in the past few years. Methods of stochastic theory 
have been applied in various ramifications to obtain the moments of 
the number distribution at any particular thickness!. Recently it has 
been found” % that it is more convenient to deal with the distribution 
of the number of particles produced between 0 and # with reference to 
the energy at the point of production (herein after referred to as primitive 
energy). Thus it is possible to define 7;(1, 22, E, Ey; ?) as the prob- 
ability 2, electrons and , photons are produced between 0 and ¢ in 
a shower excited by a primary of i-th type of energy Ey(t =1,2 refer 
respectively to an electron and a photon), the primitive energy of each 
of the electrons and photons being above EF. In an earlier contribution, 
RAMAKRISHNAN and the author have discussed the method of obtaining 
expressions for the moments of 2; using product density techniques. 
The mean numbers for large and small thicknesses have been obtained 
on the basis of these solutions**®. It was observed in reference 5 that 
the theoretical mean numbers are less than those calculated on the basis 
of recent experimental data on high energy cascades and as a plausible 


1 Por a comprehensive review on the subject see RAMAKRISHNAN, A., and P.M. 
MaTHEws: Progr. Theor. Phys. 11, 95 (1954). 

2 Fay, H.: Private communication. 

3 RAMAKRISHNAN, A., and S.K. SRINIVASAN: Proc. Ind. Acad. Sci. A 44, 263 
(1956). 

4 SRINIVASAN, S.K., and N.R. RANGANATHAN: Proc. Ind. Acad. Svi. A 45, 69, 
268 (1957). 

5 SRINIVASAN, S.K., J.C. Burcner, B.A. CHARTRES and H. MEssEL: Nuovo 
Cim. 9, 77 (1958). 

8 SRINIVASAN, S.K.: Unpublished. 
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argument it was pointed out that at such high energies’ tridents may 
play a role. However the fluctuations about the mean must also be 
studied before we could draw any inference regarding the role of tri- 
dents. In this paper we shall discuss a convenient method of calculation 
of fluctuations 


In reference 3, it was shown that the mean Square number of elec- 
trons produced between 0 and ¢ can be expressed as a double Mellin 
integral where the integrand contains terms involving Melling trans- 
forms of the product density of degree two of photons and a mixed 
second order product density of electrons and photons at ¢. Mellin 
transform solution of these product densities have been explicitly ob- 
tained by BHABHA and RAMAKRISHNAN®. However the number of terms 
occuring in these expressions is enormously large and the numerical 
evaluation of the Mellin integral is quite a difficult task. In fact the mean 
square number of electrons and photons based on the results of reference 8 
have been calculated only for fairly large thicknesses? where a number 
of terms which differ by an order magnitude can be neglected so that 
evaluation for small thicknesses is still a problem in spite of fast modern 
computing devices. We wish to show in this paper that the difficulty 
could be overcome by dealing with z; directly rather than connect its 
moments with the so called density functions of different orders. 


2. Differential equation for x; 

Let 2;(n, E, Ey; t) be the probability that electrons are produced 
between 0 and ¢ by a primary of energy E,. As usual, we shall assume 
that the probability per unit thickness of matter that (i) an electron of 
energy E radiates a quantum and drops to an energy between E’ and 
E’+dE’ is R,(E’|E) dE’ and (ii) a photon of energy E annihilates into 
an electron positron pair one of which has an energy between E£’ and 
E’-+-dE’ is R,(E’|E) dE’. 

When screening is complete, R, and R, are given by 1° 


nem (Ps—($4e)i—zZ pd a 
EE) =(t—(¢ +6) — SE a 


We shall take only these two processes into account and neglect collision 
loss. In view of the homogeneous nature of the cross sections (1) and (2), 


7 See for example Fay, H.: Nuovo Cim. 5, 293 (1957). 

8 BuaBHa, H. J., and A. RAMAKRISHNAN: Proc. Ind. Acad. Sci. A 32, 141 (1950). 
9 RAMAKRISHNAN, A., and S.K. SRINIVASAN: Progr. Theor. Phys. 13, 95 (1955). 
10 BeTHE, H.A., and W. HeItLtER: Proc. Roy. Soc. Lond. A 146, 83 (1934). 
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= 
ty 
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i; »; ¢) is a function only of E/E, and denoting it by 7; (n, €; t) 
(e =E/E,) we obtain (see for example, reference *) 


Om, (m, €5 4) =i on, et) [Bu 
ee. ae 
(3) 
a XG m, ( , ;t)70q(n —m, { aoe dé, 
m=0 5 
: 
$0.5 = mln e.g { Rule) ae’ + 
0 
ai [ Re(e!) a(n y 7 t) de’ + 
0 l—e (4) 
= é 
+>) f Rale)malregrs tals m ae jde + 
e 
ve Ry (e') ma (n ie = ,t\de’ 
l—e 
with the initial conditions 
mt, (, €, 0) = a2 (m, €,0) = dF. (5) 


We observe that (3) holds good for the entire range 0S ¢=1, while 
(4) is valid only for the range 0S exi. For e> 4%, 2, satisfies the 
equation * 


arated aga {Relehde 8 f Ralehde' 
l—e 
ie [ Bele’ 7m (nm —1, +5 t} de! + (4 
0 


Comparing equations (3) and (4) with the corresponding ones in 
reference ", we find (3) is identical with the equation of JANossy. The 
difference is brought out by (4) where linear terms are integrated over 


* This has s bee n observed by Professor G. MoLi#RE ii a private communication 
and the author is grateful to him for supplying the correct equation for the special 
eae ah. 
case € = %. 


11 Janossy, L.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 63, 2414 (1950). 
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partial ranges. This is due to the situation that at the regeneration point 
one or two electrons with energy above ¢ are produced. If e’=E'/E, 
falls in the interval (e,1—e) then both the electrons produced have 
an energy above e and the second term on the right and side of (4) 
corresponds to this situation. If however e’ falls outside the interval 
(e, 1 — e), only one of the electrons have an energy above e¢ and this is 
taken care of by the last two teims in (4). 


3. Moments of x; 
Defining G;(u, ¢, t) as 


G;(u, €, t) = div 2, (n, é, t) (6) 
n=0 
we obtain 
1 
0G; (u, €, t) a p , r 
Fe =~ Gilet) f Rile) de’ + 
0 
wt f Gs, (u, = ; st) Rye’) de! + 
l—e (7) 
2 1 Glu, 11) Gs_i[u, nee 2) R,(e) del + 


(7) is again valid for the entire range of ¢ only for 7=1. When te D; 
(7) covers only the region 0<¢e<¥%. For ¢> $}, G,(u, €,¢) satisfies the 
equation 


1 
os iG (4, et) [ Rele') de’ + 
t 
0 


1l—e 


+ [Riles +u [RGus Aae +] 0 
l—e 0 
1 
+u f R(e)G,(u, 5,2) de 
The m-th moment of the number of electrons produced between 0 and ¢ 


is given by Ae, 
E{[ni(e 0") =(" so) Giles: (8) 
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Differentiating both sides 3 (6) with respect to u at =, we obtain 


OA Sle (e,t) Re yde'+ 


seal Vide [Rw ae| + 


(9) * 
a fre ae jee 
+ [Re ) Mg i( — , t)de’. 
Writi 
riting eee t) a — N,(e, #) (10) 
we obtain by double appar rce of (6) si | 
eae” = — N,(é,#) frie )de’ +f RIN (S.i)de'+ 
= (14) 
+ [Rle) Ml; opted + led 
0 
1 1 
ome) — —N,(e i) [Rile)de +f R (') N,(£,t)de'4 
geo at = (12) 
+ [ Rale’ N, (— )de +L,(e,t) 
where L,(e, t) and Tat, t) are given by 
1 
L,(e,t) =2 | - (5,4) Ny (; <_,é)Ry(e') de’, (13) 
0 
x 
Lele, t) =2 [| Am (; -t) Ryle’) de’ + 
0 
1 
+2 ffs) tml Sef Raenae + 
dat (14) 
+2 [ [m(.#) +m (-27-t)| Re le) de + 
F 
ars 
ae = Hfe -+)| 


* For convenience of notation we shall drop the expectation symbol E. 
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where H(A) is the Heaviside unit function. (9) can be easily solved by 
Mellin transform technique. Defining 
1 


P;(s,t) =f &*n,(¢,t) de (15) 
we obtain ? 
Op, (s, t 
Pet — — Als) py(s,1) +C(s) pals, 2). (16) 
é t 
Per) = — Dbs(s,t) + BOs) ls.) + 20 (17) 
where A, B, C, D are given by (see for sca reference 11) 
=I R(e (1—e)de, = Phi )ede 
(18) 
=f R(c (1 — 6)" de; A fae te 
0 


A, B, C, D have been explicitly obtained by BHABHA and CHAKRABARTI22 
and tabulated numerically by Janossy and MEssEL}, 

(16) and (17) can be solved by the use of matrix calculus (see for 
example eae The explicit solution is given by 


eT Als) t ae 


_ __Bis)C(s)_ ft sues 
oe Aa (19) 
2 B(s) jeg" —A(s)t)_, D—A(s) —u(s)t 

t ee u 
Be eemagenaylaag he Lag eh 0) 
where A(s) and yw(s) are eigen values of the matrix 
—A(s) C(s) 
B(s) —D!)° 
The mean number of electrons produced between 0 and ¢ is given by 
a+i%00 
mG 3 e SBC (ae, FO) ge AIT | 4 
a (7) 27; / S[u(s) = A(s)] ‘ A(s) CTADN Wats ta 
a+ioco Bl 
1 cares 
5h) = x 
Ma (é,2) ede Stu (s) — A(5)] 55) 


Sf AS) aD (14— e404) 4 D—A\s) (1 gw las 
(s) 
in agreement with the results obtained earlier by the author using 
product density techniques. The numerical evaluation of m, (¢, 4) for small 
values of ¢ has been discussed in reference?®. 
RB Buasua, H. J., and S. K. CHAKRABARTI: Proc. Roy. Soc. 181, 267 (1942). 
18 Janossy LEonrIz, and H. MEssEv: Proc. Roy. Irish Acad. Sci. 54 A, 217 (1951). 
14 LeFcHeETz S., Lectures on Differential Equations: Princeton University Press 
(1947). 
Z. Physik. Bd. 164 23b 
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4, Evaluation of mean square 


To obtain the mean square number we must deal with (11) and (12). 
Defining P, (s, ¢) as the Mellin transform of N;(e, ¢) with respect to ¢ we have 


2A) — A) Rs) +CO AGA tHE, 2) 
ed — _DP,(s,t) + B(s) Bs.) + Las). (24)* 


We observe that (23) and (24) are similar to (16) and (17), the difference 
being only in the inhomogeneous terms. The complete solution for F, 
and P, can be written in the matrix notation as 


BEANS 2) agen fe Bg iACEs 
(Ren) —MO4e9 J Ae (ey) (25) 


where M and A are defined by 


oth cone LLNS —C(s) . 

ahs piers +A(s) —A(s)+u ee “ 
—A(s)t 

A(s, 2) as 3 pea (27) 


Finally the mean square number of electrons with energy above ¢ 

can be expressed as 
co a i ~ 
E{[n,(e 3} =E{nm(ed}t+p— | Rese vds. — (28) 
o—tC 

As has been pointed out in section 1, the first term offers no difficulty 

in numerical computation and it has been evaluated for small and fairly 

large thicknesses. To evaluate the second term, we can adopt the follow- 

ing procedure. First a table of mean numbers for various ¢ and # can 

be formed. This can be done even with the help of desk machines. Once 

we are in possession of these tables L, (s, t) and L4(s, #) can be tabulated. 

Using these it is not very difficult to tabulate the right hand side of (25) 

against s and ¢. The contour integral on the right hand side of (28) can 


be calculated either directly [see for example reference (4) or by the ~ 


method of steepest descents. For fairly small thickness it is also woth- 
while dealing with equations (11) and (12) directly especially when one 
has access to a digital computer. We propose to evaluate the Mellin 
integral occuring in equation (28) and the numerical mean square num- 
bers for various values of e and ¢ will be presented in a subsequent con- 
tribution wherein the contributions from multiple processes like tridents 
and double bremmstrahlung will also be estimated. 


* We have used the same symbol L,(s, t) for the Mellin Transform of L; (8, #)z 
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Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Hamburg 


Uber den zeitlichen Verlauf des Stromes 
einer Gasentladung in Wasserstoff 


Von 
R. KLtucKkow 


Mit 15 Figuren im Text 
(Eingegangen am 19. September 1960) 


The transient growth of currents in a Townsend gas discharge system under uniform 
de field conditions in Hydrogen is examined. The discharge is started by 10? to 108 
electrons released from the cathode by an UV light pulse within some 10~” seconds. 
Observed oscillations of the current are found to be due to the motion of the elec- 
trons through the gap creating new electrons by photoelectron emission at the 
cathode due to photons generated in the gap. At sparking threshold conditions 
(Mp =1) the electron current becomes self-sustaining after a few electron transit 
times. The positive ion current soon exceeds the electron current and grows 
linearly with time (”,=1) until the positive ions of the first generation enter the 
cathode. For times greater than a positive-ion transit time the current becomes 
self-sustaining. Neglecting space-charge effects one would not expect a spark to 
occur. The space-charge of the positive ions, however, causes a distortion of the 
field changing the ionization efficiency of the electrons. It is shown that an observed 
rapid growth of current leading to breakdown after some positive-ion transit times 
is in agreement to this conception. 


I. Einleitung 


In der vorliegenden Arbeit werden Experimente und theoretische 
Ergebnisse zur zeitlichen Entwicklung einer Entladung im ebenen elek- 
trischen Felde mitgeteilt, s. auch!~*. Die Messungen sind in Wasser- 
stoff bei hohen #d-Werten und konstanter Spannung an der Entladungs- 
strecke durchgefiihrt worden. Die Entladung wird nicht von einem 
einzigen Elektron gestartet”3, sondern durch eine groBe Anzahl von 
nahezu gleichzeitig ausgelésten Elektronen. Diese werden nicht durch 
ein a-Teilchen erzeugt*, sondern durch einen kurzen, aber intensitats- 
starken UV-Blitz®, der in einer Zeit, die kurz gegen die Elektronenlauf- 
zeit ist, bis zu 108 Elektronen durch Photoeffekt aus der Kathode be- 
freit. Die groBe Zahl der Primarelektronen bedingt, daB statistische 


1 BANDEL, H.W.: Phys. Rev. 95, 1117 (1954). 
2 Kituckow, R.: Z. Physik 148, 564 (1957). 

3 MIELKE, H.: Z. angew. Phys. 11, 409 (1959). 
4 ScHLUMBOHM, H.: Z. Physik 159, 212 (1960). 
5 FROMMHOLD, L.: Z. Physik 156, 144 (1959). 
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Schwankungen in der LawinengroBe und in der Nachlieferung ®, wie sie 
bei den Experimenten mit einem einzigen Startelektron in Erscheinung 
treten, nicht wirksam werden. Eine Ubersicht iiber diese Ergebnisse 
ist in? mitgeteilt. 

Der durch die Bewegung der Ladungstrager in der Ionisations- 
kammer entstehende zeitlich veranderliche Strom erzeugt an einem 
AuBenwiderstand einen Spannungsabfall, dessen zeitlicher Verlauf mit 
einem Oszillographen verfolgt wurde. Die Beobachtungen lassen die 
einzelnen durch Photonachlieferung yp, an der Kathode entstandenen 
Generationen der Entladung in Form von Oszillationen des Stromes er- 
kennen. Diese klingen allmahlich ab und gehen in einen ansteigenden 
Strom iiber, der von der Bewegung der positiven Ionen herrtihrt. Sobald 
diese in die Kathode einzutreten beginnen, wird der Strom konstant, und 
zwar dann, wenn der Nachlieferungsparameter (9 =/pp (e?— 4) den 
Wert ji) =1 hat. Fiir zp<1 klingt der Strom ab, wahrend er fiir u)>1 
weiterhin ansteigt. Dieses zeitliche Verhalten des Stromes wird bei ver- 
schiedenen Primirelektronenzahlen 79 untersucht, und zwar wird durch 
Abblenden des UV-Blitzes m) zwischen 10% und 10° variiert. Bei sehr 
groBer Stromstarke, die sich als proportional zu mp erweist, kommt 
nimlich die Raumladung der positiven Ionen in verstarktem MaBe ins 
Spiel, die zu einer schnellen Stromsteigerung fiihrt und den Durchschlag 
einleitet. 

In dieser Arbeit werden auBerdem theoretische Beziehungen fiir das 
zeitliche Verhalten des Stromes mitgeteilt, die es gestatten, den zeitlichen 
Stromverlauf zu verstehen und Aussagen tiber die Driftgeschwindigkeit 
der Elektronen und der positiven Ionen zu machen. 

Die Entladungsuntersuchungen wurden im homogenen Feld einer ebenen 
Entladungsstrecke durchgefiihrt (Kathode: Cu, 120° — Rogowski-Profil, ebener 
Teil @ =8cm; Anode: Messing, 9 =19 cm; Abstand d= 2,5 cm). Der Rezipient 
stand mit einer Vakuumanlage in Verbindung (+ 10° mm Hg). Der Gaseinlaf8 
erfolgte itber Silicagel und mit flissigem Sauerstoff gefiillte Kihlfallen (Druck- 
angaben -- 0,5 mm Hg, auf 293,2°K reduziert). Die Verunreinigungen des Wasser- 
stoffs betrugen nach Angaben des Herstellers héchstens 0,02% O, und 0,08% Ng. 

Der Lichtblitz wurde in einer Hilfsfunkenstrecke auBerhalb des Rezipienten 
erzeugt und mit Hilfe einer Quarzlinse auf die Kathode der Entladungsstrecke ab- 
gebildet. Zur Abschwachung der Blitzintensitat dienten feine Netze, die in den 
Strahlengang gebracht wurden. Die Leuchtintensitat des Blitzes erreicht nach 
7+40-8sec ein Maximum, wie die Auswertung der Stromoszillogramme zeigt, und 
geht nach etwa 3-107? sec auf Null zuriick (s. unten). 


Die benutzte elektronisch stabilisierte Hochspannungsquelle hatte eine Konstanz 
von besser als 1074; von gleicher GréBe war die Genauigkeit der Spannungsmessung. 
Die Anstiegszeit der gesamten elektronischen Apparatur betrug 3-10 8 sec. 


6 LEGLER, W.: Z. Physik 140, 221 (1955). Siehe auch BRAUNBECK, Wee eZ 
Physik 39, 6 (1926), und WiysMaANn, R.A.: Phys. Rev. 75, 833 (1949). 

7 RaetuER, H.: Proc. IV. Int. Conf. on Ionization Phenomena in Gases (Upp- 
sala 1959). 
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Die 2 dieser Arbeit benutzten Werte fiir den StoBionisierungskoeffizienten wurden 
aus ® gewonnen. 


II. MeBergebnisse 
1. Experimentelle Stromverliiufe 
Die im folgenden beobachteten Stromverldufe sind bei nachstehenden 
Bedingungen aufgenommen worden: 
4 ==2:5/em: bd = 824; i ==4 
Ejp = 20,6; od = 7,75 9 emt =o 
Der angegebene Spannungswert und die aus ihm abgeleiteten GréBen 
E/p, %d@ und e*@ beziehen sich auf eine Primédrelektronenzahl von 
m5 - 10%. Es zeigt sich, 0 
daB sich die Durchbruchspan- A 
nung mit wachsendem mm, § 
leicht erniedrigt (bis 1%); der 


EinfluB dieser Spannungs- 7% 

absenkung auf %od wird an ent- 0 77 3 2+ us 2 
sprechender Stelle beriicksich- Ty 

tigt (S. 364). Fig. 1. Stromoszillogramm eines StoBionisationsvorgan- 


ey ges, gestartet durch eine groBe Zahl von naliezu gleich- 
Zunachst wurde mit rela- zeitig von der Kathode ausgelésten Elektronen (m) in Hy. 


tiv kleiner Leuchtintensitat  7/P = 0.6; pd=824 (20°C); 4=2,5 em; expayd = 2200; 
My =6-108; 1<f.<1,001. Die angegebenen Werte 
(ty ¥5- 103) und langsamer von fo und m, ergeben sich durch Vergleich der 
Zeitablenkung des  Oszillo- pee ee Bele ee 
graphen = gearbeitet. Dabei 
zeigt sich zu Beginn jedes Stromverlaufes ein schneller Anstieg mit 
anschlieBenden abklingenden Schwingungen, die in einen linearen Strom- 
anstieg einmiinden (Fig. 4). Daran schlieBt sich ein Ubergang in ein 
Stromplateau an. Wie spatter 5 
gezeigt wird, findet dieser uA ic pie eee 
Ubergang beim allmahlichen 7 
Eintreten der positiven Ionen- ee er eee 
wolke in a Kathode zur MG a pe ‘i ect 
Zeit T_+T7, (Laufzeit der pastes ee oe sie ae oct Saas 
Elektronen bzw. der _positi- 
ven Ionen) statt und ist dadurch bedingt, daB dann genau soviel 
Ladungstrager produziert werden wie in die Elektroden eintreten, so 
daB der Strom konstant bleibt. Das bedeutet, daB jede Elektronen- 
lawine genau fiir einen Nachfolger sorgt, womit “yj =1 zu setzen ist. 
Ein Stromverlauf mit w)<1 ist in Fig.2 dargestellt. Der zu Beginn 
des Oszillogramms sichtbare nahezu senkrechte Anstieg enthalt die bei 


8 Rosk, D.I., D.I. DE Biretro and L.H. FisHEr: Nature, Lond. 177, 945 
(1956). — Crompton, R. W., I. Dutton and S. C. Haypon: Proc. Phys. Soc. Lond. 
B69, 2 (1956). — Hopwoop, W., N. I. Peacock and A. WILKEs: Proc. Roy. Soc. 


Lond. A 235, 334 (1956). 
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dieser Zeitablenkung nicht mehr auflésbaren Oszillationen des Stromes. 
Danach wiichst der Strom schwacher als linear an und geht itber ein 
Maximum auf Null zurtick. 

Fig. 3 zeigt einen Stromverlauf mit y>1. Zu Beginn wachst der 
Strom etwas schneller als linear; das Eintreten der positiven Tonen in 


15 die Kathode ist deutlich durch 
LA den Knick bei etwa 10us zu 
Oy erkennen. Ein Stromplateau 


bildet sich jedoch nicht aus, 


di vielmehr wachst der Strom 
0 weiterhin an, um_ schlieBlich 
zu einem Durchschlag der Ent- 

0 70 20 30 # us % ladungsstrecke zu fihren. 
Fig. 3. Stromoszillogramm (Versuchsbedingungen Eine Erhéhung der Blitz- 


s. Fig. 4) to = 5,5 * 10%} Mo & 1,005 E ee . 
intensitat bewirkte charak- 


teristische Veranderungen in der Struktur der Stromoszillogramme fiir 
groBe Zeiten. Die hierzu gehérenden MeBergebnisse werden auf S. 365 
behandelt. 

Wurde eine schnellere Zeitablenkung des Oszillographen gewahlt, so 
ergab sich ein Stromverlaut nach Fig. 4. Zu Beginn ist der schnelle 
Stromanstieg nach Fig. 1 mit 


a den anschlieBenden  abklin- 
§ genden Schwingungen Zu er- 

kennen, die in einen nahezu 
a linearen Stromanstieg  ein- 


mniinden. Wie si i 
; a3 28 72 ens ao? ii den vie sich in der 
Fig. 4. Stromoszillogramm bei zehnmal schnellerer Spateree Diskussion ergeben 
Zeitablenkung als in Fig.1, wodurch die Oszillationen wird, deutet der lineare 
des Stromes in Fig. 1 — hervorgerufen durch den S ae . Bi i, 
Elektronenstrom der einzelnen Lawinengenerationen — = tromanstleg m 1g. 4 araut 
deutlicher hervortreten, Der zeitliche Nullpunkt ist hin daB es sich um einen 
willkiirlich angenommen, (Versuchsbedingungen s. Fig. 1.) 2 : 5 * 
ty = 3+ 108; 1<pty< 1,01 Stromverlauf in der Nahe 
der statischen Durchbruch- 
spannung (tg 1) handelt. Die abklingenden Schwingungen stellen die 
Elektronenlawinengenerationen dar, die durch Photonachleferung yp, 
an der Kathode gebildet werden, vgl. auch ScCHLUMBOHM?#. Eine 
genauere Diskussion s. S. 358. 
Eine Erhéhung der Blitzintensitaét verschob die fiir kleine Zeiten 
beobachteten Stromverliufe lediglich nach héheren Stromwerten hin; 
eine Veranderung in ihrer Struktur wurde dabei nicht beobachtet. 


Die bisherige Identifizierung der MeBkurven durch den Parameter (tg 
schlieBt sich an die spitere theoretische Behandlung der experimentellen 
Stromverliufe an, wo berechnete mit experimentellen Stromverlaufen 
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verglichen werden. Zuvor muB jedoch die statische Durchschlagspan- 
nung definiert und ihr Verhalten diskutiert werden. 


2. Definition der statischen Durchbruchspannung 


Der Nachlieferungsparameter pig =p, (e*4—1) gibt im allgemeinen 
an, ob Uber- oder Unterspannung an die Entladungsstrecke gelegt worden 
ist (9 =1 heiBt statischer Durchbruch). Bei den vorliegenden Unter- 
suchungen wurden jedoch bei konstanter Spannung Stromverldufe 
mit fj<1, =1 und >1 beobachtet, und zwar iiberwiegend solche 
mit (g<1, selten solche mit ~)=1 und sehr selten Stromverlaufe mit 
o> 1. Bei geringer Erhéhung der Spannung werden nur die zuletzt 
erwahnten Stromverldufe beobachtet, bei geringer Erniedrigung nur 
solche mit 49<1. Diejenige Spannung, bei der alle drei Verlaufe mit der 
oben erwahnten Haufigkeit beobachtet werden, wird hier als statische 
Durchbruchspannung und mit wy =1 bezeichnet. Sie ist recht gut defi- 
niert und unterliegt im Verlauf einer MeBreihe (etwa 1 Std) geringen 
Schwankungen (-++0,1%), die einer Drift nach hdheren Werten hin 
(+0,5%) iiberlagert sind. 

Diese Veranderungen von jy lassen sich mit der bekannten Tatsache erklaren, 
da8 sich die Kathodenoberflache nach einer Reihe von Durchschlagen im Sinne 
eines schwankenden und allmahlich abnehmenden yp, Andert, woraus sich bei 
konstantem a d@ (d.h. konstante Spannung) verschiedene Werte von py ergeben 
bzw. eine langsame Erhohung der Spannung (und damit von od) nétig wird, um 
bei abnehmendem yp, den Wert von py, etwa konstant zu halten. 

Ein Stromverlauf mit w)>1 fiihrte in jedem Falle zu einem Durch- 
schlag der Entladungsstrecke, wahrend dies bei etwa der HAlfte aller 
mit {9—=1 beobachteten Stromverlaufe eintrat. Stromverléufe mit 
Mo< 1 fiihrten nur bei sehr groBer Primarelektronenzahl zu einem Durch- 
schlag (Abschnitt V). 


III. Theoretische Ergebnisse 


1. Die Elektronenkomponente des Stromes 


Die Elektronenkomponente des Stromes wird in ® unter der Voraus- 
setzung reiner Photonachlieferung berechnet. Die Ergebnisse dieser 
Rechnungen werden im Anhang mitgeteilt und durch die Gl. (14) be- 
schrieben. Diese wurde fiir wy =1 ausgewertet und in Fig.5 dargestellt. 


Hierzu war die Kenntnis des zeitlichen Verlaufes des Primarstromes 1, (t) er- 
forderlich. Eine oszillographische Beobachtung des zeitlichen Intensitatsverlaufes 
des Blitzes mit einem Multiplier legte es nahe, diesen durch die in Fig. 6 dargestellte 
Funktion anzunahern. Der Parameter J) ist ein MaB fir die ,, Breite‘‘ des Blitzes. 
Da die maximale Empfindlichkeit des Multipliers im sichtbaren Bereich liegt, zur 
Auslésung der Primarelektronen jedoch der UV-Anteil des Blitzes in Frage kommt, 


9 KitucKow, R.: demnachst in Z. Naturforsch. (1961). 
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wird der Parameter J, nicht der Multiplier-Beobachtung, sondern den Stromoszillo- 
grammen entnommen. 

Der Parameter J; in Fig.5 kennzeichnet den Einflu8 der Blitzdauer 
auf den zeitlichen Verlauf des Elektronenstromes I_. Fir eine sehr 
kurze Blitzdauer J)=0,1 7. sind die Extrema der Oszillationen des 
Elektronenstromes stark ausgepragt und klingen erst langsam auf einen 
asymptotisch konstanten Wert ab, der in Fig.5 nach Gl. (16) ebenfalls 
dargestellt ist. Ein Primarimpuls langerer Dauer J, = T_ integriert den 
Strom auf, so da8 der Elektronenstrom nur noch sehr schwach oszilliert. 


= 
= 
e 2 \ ; j 
& pies pw 
J. asymptotisthi | _\. Ly ms ne , cae 
= ened Aaa ian we hese 
AK a ~~ VA e= ———— 7 
7 fon, ees ee 
ae, bse 
ee ee 
OF ee at ae ee Parameter To 
Sate = fo Sik il Le — 
0 GE 40 45 30 ad 30 BS 46 
nt 
ya 


Fig. 5. Die Elektronenkomponente des Stromes in Abhingigkeit von der ,,Blitzdauer“‘ (Parameter hy 
Berechnet nach Gl. (14) fiir “#9 =1; T_=0,36 us; exp %@ = 2200 


Fiir J, —>0 ergibt sich der Grenzfall eines 6-StoBes als Primarimpuls. Das erste 
Maximum des Elektronenstromes liegt dann genau an der Stelle ¢=T_ und hatte 
in Fig. 5 die Amplitude I_/my = 10 (107° Amp), ist also noch mehr als doppelt so 
hoch wie das erste Maximum im Falle 7) = 0,1 7. Der andere Grenzfall, daB nam- 
lich eine Sprungfunktion als Primarimpuls gewahlt wird (i)(t)=0 fiir #<0 und 
ip (t) = const fiir t=0), ist bei AvErR?!° (S. 682, Fig. 5) dargestellt. Hier wird der 
Strom aufintegriert, trotzdem sind die einzelnen Generationen noch deutlich zu 
erkennen. Die Tatsache, da in unserer Fig. 5 nahezu keine Oszillationen im Strom 
bei groBer Blitzdauer zu erkennen sind, ist auf die spezielle Form des hier benutzten 
Primarimpulses zuriickzufihren. 


Im Falle relativ kurzer Blitzdauer erkennt man in Fig. 5 das expo- 
nentielle Anwachsen der Elektronenlawine in der ersten Generation, bis 
die ersten Elektronen zur Zeit T_ in die Anode einzutreten beginnen. Da 
der Primirstrom zur Zeit J) maximal wird (Fig. 6), erreicht der Schwer- 
punkt der ersten Lawine zur Zeit J) -+ T_ die Anode und fithrt zu eimem 
Maximum des Elektronenstromes zu einer etwas spateren Zeit als T.. 
Auf dem Wege zur Anode haben diese Elektronen durch Anregungen 


10 AvER, P.L.: Phys. Rev. 111, 6714 (1958). 
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Photonen erzeugt, die durch Photoeffekt an der Kathode neue Start- 
elektronen bereitstellen, welche dann zur Entwicklung der zweiten Gene- 
ration mit einem Strommaximum in der Nahe von 27. fiihren. Da die 
Photonenproduktion nicht zu einem bestimmten Zeitpunkt stattfindet, 
sondern tiber die ganze Generation verteilt ist (allerdings mit einem 
Schwerpunkt kurz vor Erreichen 
der Anode), verwischt sich der 
anfangs ausgepragte oszillatorische 
Charakter des Stromes in den spa- 
teren Generationen. 

Der Verlauf des Stromes soll 
als asymptotisch bezeichnet wer- 
den, wenn diese Oszillationen ab- @ 


Zo (t) 


geklungen sind; dies geschieht in + 
Anlehnung an die mathematische Fig. 6. Der zeitliche Intensitatsverlauf des UV- 
Behandlung des Problems. Der Blitzes wird a < Funktion 
Elektronenstrom7_ geht asympto- iol) = pe “t+ exp (— 7) 

tisch in_eimien “bei: jij=40 stationar  Siisnecibert Die» Bitdaue wit rch de 
flieBenden Strom iiber wie er in Stromoszillationen bestimmt werden kann 
Hig.) edargesiellty ist; fir<uy= 1 

erfolgt asymptotisch ein exponentielles Anwachsen bzw. Abfallen 
des Elektronenstromes, Gl. (15). 


2. Die Lonenkomponente des Stromes 


In den Anfangsgenerationen ist der Anteil der lonenkomponente am 
1 


Gesamtstrom noch sehr klein; erst nach Ablauf vor ae ae 4* Gene- 
rationen werden Ionen- und Elektronenanteil gleich gtoB, was hier nach 
etwa fiinf Generationen der Fall ist **. Bis dahin sind die Schwingungen 
im Gesamtstrom abgeklungen (Fig. 4). Diese Tatsache berechtigt zu 
folgender Vereinfachung in der Behandlung des Ionenanteiles: Die 
Oszillationen im Gesamtstrom werden ausschlieBlich der Elektronen- 
komponente zugeschrieben, wahrend die Oszillationen der Ionenkompo- 
nente vernachlassigt werden; letztere wird nur in ihrem asymptotischen 


Verhalten beriicksichtigt. 


3. Der Gesamtstrom 


Der Gesamtstrom im AuBenkreis ergibt sich als Summe des Elek- 
tronen- und Ionenanteiles. In den Anfangsgenerationen sind die 


* Folgt aus Gl. (16) und (18) des Anhanges. 
xk Die von SCHLUMBOHM! mitgeteilten Untersuchungen in verschiedenen Gasen, 


z.B. in Ny, zeigen wegen der kleineren Elektronen- und grof8eren Ionenlaufzeit nur 
das Verhalten der Elektronenkomponente. Der Ionenstrom erreicht hier erst nach 
-etwa 40 Generationen den Wert des Elektronenstromes (jp = 1). 
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oszillatorischen Terme des Elektronenstromes Zu benutzen, fiir groBere 
Der Ionen- 


Zeiten hingegen das asymptotische Verhalten von 4 gS) 
strom I, wird nur in seinem asymptotischen Verhalten beriicksichtigt. 


Fig. 7, aus Gl. (17) im Anhang gewonnen, stellt das asymptotische 


Verhalten des Gesamtstromes dar. 
—4 ]4Bt sich der Stromverlauf durch eine Naherungsrechnung 


Fiir Uo 
in seinen wesentlichen Ziigen verstehen. In der &-ten Generation laufen 
namlich bei ) Primarelektronen genau 1% Lawinen. Der iiber eine 


7 15-10? 
/ 


/ 
/ 


~ 
~ 
a 
Meee a 


Paramerer € = o-1 
Fig. 7. Der asymptotische Verlauf des Gesamtstromes in Abhangigkeit vom Nachlieferungsparameter 
Mo=1-+s (berechnet mit den bei Fig. 5 angegebenen Werten) 


Elektronenlaufzeit gemittelte Elektronenstrom im Au8enkreis ist dann 


nach2, dortige Gl. (14): 
(1) 


Cy Exod 
= “00° €) = Elementarladung. 


Tine O08 
agen a te 


Solange noch keine Ionen in die Kathode abgewandert sind (¢( S74), 
befinden sich die Ionen von &- 2%) Lawinen in der Entladungsstrecke. Fiir 
den iiber eine Ionenlaufzeit gemittelten Ionenstrom 7, einer Lawine gilt 


d %d—1 


dann nach2, dortige Gl. (18): it =e,e% —_- 
o x ( ) 0 i Bs oy d , 


T, = T_(1—1/%q4) ergibt sich 


Aus (4) und (2) folgt dann 


I=I1_+41,= afi li+ 


mit k=t/T, und 
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Zur Zeit t =T, treten die Ionen der ersten Generation in die Kathode ein 
und der Strom wird konstant, weil bei 9 =1 gerade soviel Ladungstrager 
neu gebildet werden wie in die Elektroden eintreten: 


pes Eq My eto _A+ad 


Ih oq d fiir t= f, : (4) 


Diese Abschatzung laBt die wesentlichen Merkmale des zeitlichen Strom- 
verlaufes fiir 4) =1 bereits gut erkennen: Konstanter Elektronenstrom, 
linearer Anstieg des Ionen- und Gesamtstromes fiir ¢< T, und Strom- 
plateau fiir ¢=T_. Die exakte Beziehung im Anhang Gl. (18) ergibt eine 
geringe Modifizierung der Formeln. 

Der Stromverlauf in Fig. 7 wird durch wy) =1 + « charakterisiert und 
entspricht genau dem beobachteten Verhalten des Stromes in Fig. 1—3. 
Man sieht, daB geringe Anderungen in ¢ den Verlauf des Stromes stark 
beeinflussen. Daraus erklart sich auch die oben erwahnte Tatsache, daB 
der Fall e=0 verhaltnismaBig selten beobachtet werden konnte. 


IV. Vergleich der Experimente mit den Rechnungen 


Fig.8 zeigt die MeBkurve der Fig. 4 im Vergleich mit einem berech- 
neten Stromverlauf. Dazu wurde die bereits in Fig.5 gezeigte Elektro- 
nenkomponente des Stromes benutzt. Die Ionenkomponente wurde in 
ihrem asymptotischen Verhal- : 
ten als linearer Stromanstieg 
beriicksichtigt (Fig. 7, ¢=0). 

Der Stromverlauf in Fig. 8 wird 
durch die fiinf Parameter fy, ypp, 
No, I) und T_ bestimmt. fi) = 1 folgt 
aus dem linearen Anstieg, in den 
die Oszillationen einmiinden; mit 0 Os 10 15 2bus 
dem aus der Spannungsmessung 


7s 13 Fig. 8*. Vergleich von gemessenen (— ) und berech- 
ee ee ne a 285 neten (--------- ) Oszillationen des Gesamtstromes (Ver- 
dann auch der Nachlieferungs- suchsbedingungen s. Fig.1). Berechnet mit ™=2,8 + 104; 
koeffizient yp, fest. Die Wahl Mo=1; T_=0,36 us; T>=0,07 us 


des Parameters J ergibt sich durch 

Vergleich der Form der Oszillationen in der MeBkurve und in den berechneten 
Kurven, Fig. 5, und zwar sind die Amplituden der Oszillationen und deren Damp- 
fung zur Bestimmung von 7% charakteristisch. Nachdem auf diese Weise Z) be- 
stimmt wurde, lieB sich durch Anpassung der Ordinate I_/m) der Fig. 5 an den 
StrommaBstab der MeBkurve die Primarelektronenzahl ~) ermitteln; dazu wurde 
der berechnete Wert von e%4 benutzt. Auf dieselbe Weise erhalt man durch An- 
passung der Abszisse den Wert der Elektronenlaufzeit T_ sowie den zeitlichen 


* Hier muBte der geringe integrierende Einflu8 der Eingangszeitkonstanten 


RC=50pyF -500Q eliminiert werden. Dazu wurde das Spannungsoszillogramm 
aI* bop 
U(t) = R-I*(t) graphisch nach der Beziehung H(t). © a + I* korrigiert, um 


is 
den wahren Stromverlauf J(¢) zu erhalten. 
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Nullpunkt, der in Fig. 4 nicht bekannt ist. Das Verfahren ergibt eine optimale 
Wiedergabe der MeBkurve; die Parameter lassen sich ohne Willkiir bestimmen. Die 
Ubereinstimmung der Rechnung mit der MeB@kurve ist als gut anzusehen, wenn man 
beriicksichtigt, da der Primarstrom in idealisierter und der Ionenstrom in verein- 
fachter Form benutzt wurde. Es wurden fir die Parameter folgende Werte er- 
halten: Ty) = 0,07 ws, nahezu in Ubereinstimmung mit der Multiplier-Beobachtung 
des UV-Blitzes (T, = 0,05 us), % = 2,8 - 104 und T_=0,36 us. Aus der Elektronen- 
laufzeit T_ ergibt sich eine Driftgeschwindigkeit der Elektronen v_=7-10'cms 
(d@=2,5 cm; E|p = 20,6). Bei Einzellawinenuntersuchungen™ ergab sich eine auf 
obigen E/p-Wert interpolierte Driftgeschwindigkeit von v_= 6,9 - 40®cm sin Hg. 


Es soll jetzt ein Stromverlauf mit (7) =1 aus Fig.7 betrachtet und 
mit der MeBkurve der Fig. 1 verglichen werden. Dem Oszillogramm k6on- 
nen drei GréBen entnommen werden, die den Stromverlauf charakteri- 
sieren, namlich die Steigung S des linearen Anstiegs, die Héhe des Strom- 
plateaus Jp fiir ¢2 T_ + T. und die Zeit T_ + T,, zu der der Strom gerade 
konstant wird. Im Anhang wird gezeigt, Gl. (18), daB die GréBen S, 
Ip und T, die Beziehungen 


& 2. iho Ny Exod ky d (5) 
of ART i Ay (1 + yPh) =e 
aod d 
y Papen eth Xo ppc | : 
a Ze %)4(1+yph) — 4 hoe (6) 
lipran, - 
— ie (7) 


erfiillen. 


Mit Ip =8,0 +0,2 pA und S =0,56 +0,02 As berechnet sich nach 
Gl. (7) T, =14,3 £0,8 us. Im Rahmen der hier benutzten Auswerteunge- 
nauigkeiten stimmt dieser Wert mit dem direkt aus dem Oszillogramm 
entnommenen Wert von TJ, iiberein. Man entnimmt namlich der 
Fig.1 7.+T, =14-41 ps, woraus sich mit der bekannten Elektronen- 
laufzeit T.—0,36 us eine Ionenlaufzeit 7, =13,6+1 us ergibt. Die 
Gl. (7) gestattet also in einfacher Weise die Priifung, ob Theorie und 
Messung iitbereinstimmen. Als Mittelwert aus einer gréBeren Zahl von 
MeBkurven wird T, = 13,8 --0,5 us erhalten; mit d= 2,5 cm folgt damit 
v, = (1,84 £0,07)-10® cm s+ (E/p =20,6). Der aus Einzellawinenunter- 
suchungen auf dieses E/p interpolierte Wert der Ionendriftgeschwindig- 
keit betragt v, =1,86-10°cms+. Die Héhe des Ionenplateaus ge- 
stattet die Berechnung der Primarelektronenzahl nach Gl. (6). Es ergibt 
sich 7, =6> 10° fir Pigs: 


Das Verhalten des Stromes fiir fy =1 ist in seinen drei Phasen, dem 
Elektronenhub mit abklingenden Oszillationen, dem linearen Anstieg 
der Ionen und dem Ubergang in ein Plateau als in guter Ubereinstim- 
mung mit der Theorie gefunden worden. 


11 FROMMHOLD, L.: Z. Physik 160, 554 (1960). 
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Die bisher angestellten Vergleiche sind fiir ein My 104 (bei e* 4 = 2200) 
und fiir Zeiten bis zu einigen T, giiltig. Wird hingegen das Verhalten des 
Stromes fiir wy =1 und Zeiten, die groB gegen JT, sind, untersucht, so 
werden Einfliisse wirksam, die in der bisherigen theoretischen For- 
mulierung des Problems nicht enthalten sind. Dies ist auch dann der 
Fall, wenn die Primiarelektronenzahl auf m)~10° bis 10% erhéht wird. 


V. Der Einflu8 der positiven Raumladung 
1. Die anfingliche Entwicklung der Entladung 


Eine Erhéhung der Primarelektronenzahl von n)~5-10* auf 
Ny 5 -10° bzw. my x 2-108 ergab eine Absenkung der statischen Durch- 
bruchspannung um 130 bzw. 180 V bei etwa 17 kV. Bei dieser Spannung 
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Fig. 9—11*. Der Stromverlauf unter dem Einflu8 der Raumladung. E/p = 20,4; pd = 824 (20°C); d=2,5cm; 
My = 4+ 10°; uy = 0,69 


werden Oszillogramme erhalten, die in den Fig. 9—12 wiedergegeben 
sind. Ihre Form fiir Zeiten bis 7, ist mit Ausnahme der Fig. 12 ahnlich 
der Fig. 1; nach 20 bis 50 us jedoch setzt ein rascher zum Durchschlag 
fithrender Stromanstieg ein. Oszillogramme dieser Art wurden auch bei 


* Aus den bei kleiner Leuchtintensitat, d.h. bei starker Abblendung des Licht- 
blitzes, gewonnenen Stromoszillogrammen lieB sich die Primarelektronenzahl 
berechnen, da die Raumladung noch keine Rolle spielte. Die in Fig. 9—12 erzielten 
groBen Primarelektronenzahlen wurden durch geringere bzw. ohne Abblendung 
des Lichtblitzes gewonnen. Aus dem Verh4ltnis der Abblendungstaktoren und aus 
den bei kleiner Leuchtintensitat bestimmten Primarelektronenzahlen wurden die 
in Fig. 9—12 angegebenen m)-Werte berechnet. 
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kleiner Primarelektronenzahl und jy) =1 gefunden, nur kam der rasche 
Stromanstieg zum Teil erst nach 250 ys zum Einsatz. 

Aus der Spannungsabsenkung 1aBt sich folgern, daB p< gilt. Man 
berechnet aus ihr e%4 — 4450, My =0,69 fiir Fig. 9—11 (1% ~4- 10°) und 
ee4 — 4250, Wg =0,60 fiir Fig. 12 (ty 2 - 10°). 

Die Stromverliufe in Fig. 9—11 zeigen ein dahnliches Verhalten wie 
der Strom in Fig.1, der bei “7 =1 und kleiner Primarelektronenzahl be- 
obachtet wurde, namlich einen linearen Anstieg und ein Stromplateau. 


Daraus kénnte man schlieBen, daB bis 


he i hierher der Verlauf der Entladung durch 

4,5 ein konstantes 4=1 beschrieben werden 

kann, wenn man annimint, da8 die Raum- 

1,0 ladung den Wert von ju» entsprechend 

- vergréBert hat (s. unten). Diese Ver- 
Bp 


mutung kann jedoch nicht bestatigt wer- 
0 den, da die MeBkurven der Fig. 9—11 
dann die Gl. (7) erfiillen mitBten, was 
jedoch nicht zutrifft. Es ergibt sich das 
Verhaltnis Ip/S=25 us, ein wesentlich 
von T, =13,8 us abweichender Wert. Es 
muB8 daher angenommen werden, daB die 
MeBkurven durch ein zeitabhangiges y {?) 
beschrieben werden miissen: Die groBe Zahl der in der Entladungsstrecke 
akkumulierten positiven Ionen verandert durch Feldverzerrung den 
StoBionisierungskoeffizienten « =«(x, t), so daB 


0 ¥ 6 us 


Fig. 12*. Der Stromverlauf unter dem 
EintluB der Raumladung. 


E/p = 20,35; pd = 824 (20°C); d@ =2,5em; 
Ny = 2+ 10%} fp =0,60 


fa (x,t) dx Sad (8) 


wird. Dabei ist «/f =/(E/p) eine Funktion der Feldstarke; unter dem 
EinfluB der Raumladung wird diese orts- und zeitabhangig. ad bedeutet 
die konstante Gasverstarkung ohne Einwirkung der Raumladung. Aus 
(8) folgt 

fa (x, t)d x 


L(t) =Ypn |e —1) 2M. (9) 


Das Gleichheitszeichen in Gl. (8) und (9) ist dann giiltig, wenn der Ein- 
flu8 der Raumladungsverzerrung des Feldes noch nicht wirksam ist. Zu 
einer gewissen Zeit médge diese jedoch EinfluB auf die Entladung ge- 
winnen; dann gilt fiir alle gréBeren Zeiten das GréBerzeichen in Gl. (8) 
und (9). 

In dieser Betrachtung wird angenommen, dab der Nachlieferungs- 
koeffizient yp, nicht durch die Raumladung beeinflu8t wird. Ebenfalls 


* (Siehe FuBnote S. 363). 
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sollen Anderungen der Kathodenoberflache noch keine Rolle spielen. Es 
ist jedoch méglich, da8 eine Uberlagerung beider Effekte stattfindet. 
Da aber gezeigt wird, daB allein die Annahme einer Beeinflussung der 
Gasverstarkung durch die Raumladung geniigt, um den Stromverlauf 
richtig zu beschreiben, iiberwiegt diese offensichtlich andere Effekte. 

Zum Vergleich wurde in Fig. 13 ein Stromverlauf gezeichnet, wie er 
sich fiir Wy) =0,69, e**—1450 ohne Einflu8 der Raumladung ergeben 
wiirde, Anhang Gl. (17). AuBerdem ist die anfangliche Entwicklung 
der gemessenen Kurven aus Fig. 9—11 dargestellt. Durch Vergleich der 
beiden Stromverlaufe in Fig. 13 kann 100 
eine quantitative Deutung der MeB- id Pes Se ieee 
kurven erfolgen. Der gerechnete Strom- 
verlauf fallt nach etwa 2 us auf einen 
Stromwert ab, der bis 10 us konstant ; ; 
bleibt. Die Raumladung bewirkt in (2) sietestagh tne Bono ae 
diesem Teil eine Aufsteilung zu einem = {aunlading ant eee eas Pi) 
linearen Anstieg. Der nach 10 us ab- (Versuchsbedingungen s. Fig. 9—11) 
fallende und gegen Null konvergierende 
Strom wird zu einem Plateau erhdht. Dieses bleibt langere Zeit er- 
halten, was darauf hindeutet, daB jetzt w(t) =1 nach Gl. (9) erfiillt ist. 
SchlieBlich wird nach unterschiedlicher Lange des Plateaus bei den drei 
MeBkurven Fig. 9—11 ein schneller Anstieg mit w(é)>1 erreicht, der 
zur Ziindung fiihrt. 

Eine ahnliche Deutung gestattet Fig. 12. Hier wird der zugehorige 
Stromverlauf mit 4) =0,60, der einen ahnlichen Verlauf wie der in Fig. 13 
fiir 4) =0,69 gerechnete Strom hat, bereits nach kurzer Zeit durch 
uw(t)>1 aufgesteilt und fiihrt zu einer Zeit tT, zur Ziindung. 


0 o 0 us & 


2. Der zur Ziindung fiihrende Stromverlauf 
Eine Berechnung des schnellen zum Durchschlag fiihrenden Strom- 
anstieges kann nach!” erfolgen. Dazu wird )=1 und ein stationar 
flieBender StromJ, (Plateau in Fig.9—12) angenommen. Es wird 
vorausgesetzt, daB die Raumladung nur auf die Gasverstarkung ein- 
wirkt. Nach Ejinftihrung einer normierten Zeit t und eines normierten 
Stromes y(t) ergibt sich eine Differentialgleichung 
a Gl (22) init (10) 
die mit den Anfangsbedingungen 


y (— co) =const-Ip 

” (11) 
= =0 

dt |r=—0o 


gelost wird. 
12 KOHRMANN, W.: Z. angew. Phys. 11, 414 (1959). 
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Die physikalische Bedeutung dieser Anfangsbedingungen ist fol- 
gende: Eine Akkumulation von positiven Ionen in der Entladungsstrecke 
ist nur dann méglich, wenn > 1 ist, d.h. wenn mehr Ionen erzeugt 
werden, als in die Kathode abwandern. Damit gleichbedeutend ist, daB 
die Ableitung des Stromes nach der Zeit dy/dt auch im Stromplateau 
nicht verschwinden darf; denn das hieBe ja uw =1. Daher wird eine 
Neigung > 0 fiir endliche Zeiten angenommen und nur fiir t>— o¢ wird 
dy|dt =0 gesetzt. So wird die Schwierigkeit umgangen, aus einem 
konstanten Strom eine Ansammlung von 
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positiven Ionen und daraus eine plotzliche i 
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Fig. 14. Vergleich zwischen gerechnetem (--------- ) und gemessenem (———) Raumladungsanstieg des 


Stromes (Versuchsbedingungen s. Fig. 9—11) 
Fig. 15. Die Abhangigkeit der Aufbauzeit f, von der Héhe des Stromplateaus Jp 14Bt sich durch 


ty ~ (=== ) darstellen (@ MeBpunkte) 


men, der sich im Experiment durchaus noch als Plateau erweisen kann. 
Aussagen tiber die Zeit, die bendtigt wird, damit aus dem Stromplateau 
durch Raumladungseinfliisse eine Feldverzerrung entsteht und den 
Strom zur Ziindung aufsteilt, kénnen aus dieser Rechnung nicht ge- 
wonnen werden. 

Fig. 14 zeigt eine so berechnete Kurve im Vergleich mit emer Meb- 
kurve. 

Die Ubereinstimmung ist gut; es muBte jedoch in dem Proportio- 
nalititsfaktor zwischen y und I(t), Gl. (16) in®, der die Elektroden- 
flaiche F enthalt, eine kleinere Fliche, und zwar $F, eingesetzt werden, 
um die berechnete und die gemessene Kurve anzugleichen. Da die Rech- 
nung einen fiir alle Zeiten nahezu stationar flieSenden Strom annimmt, 
aus dem sich erst in der Nahe von ¢,, ein schneller Anstieg entwickelt 
(Fig. 14, bei ¢,, wird der gerechnete Strom unendlich), mu8ten die Kurven 
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durch Translation langs der Zeitachse bei ¢ = t,, angeglichen werden, wo 
gerechneter und gemessener Strom gleich verlaufen. 

Die Zeit ¢,, 1laBt sich mit der Aufbauzeit identifizieren. Die Abhangig- 
keit der Aufbauzeit von der GréBe des stationadren Stromes I p Zeigt Fig. 15. 

Es ergibt sich ein umgekehrt proportionaler Zusammenhang 

too ; (12) 
der in Fig. 15 als Kurve gezeichnet ist. Eine physikalische Deutung 
dieses Zusammenhangs ist noch offen. 

Die Streuung der Aufbauzeit bei konstantem J p, wie sie die Fig.9—11 
sehr deutlich zeigen, bedarf noch einer naheren Untersuchung. Zur 
Aufstellung einer Streuverteilung reichte die Zahl der bei {i =ATSO 
sparlich anfallenden MeBkurven nicht aus. 

Die Annahme, daB die in der Entladungsstrecke akkumulierten 
positiven Ionen durch Verzerrung des angelegten Feldes die mittlere 
Gasverstarkung erhdhen und auf diese Weise einen schnellen, zur 
Zindungfiihrenden Stromanstieg bewirken, 1aBt eine gute Beschreibung 
der gemessenen Stromverlaufe zu. 


VI. Anhang 


Die Stromberechnungen, deren Ergebnisse hier mitgeteilt sind, werden aus- 
fiihrlich in einer spadteren Arbeit® dargestellt. Dazu dient als Grundlage die 
theoretische Publikation von AUER?®, die in der vorliegenden Arbeit einer experi- 
mentellen Priifung unterzogen wurde. Die Rechnung beschrankt sich auf Photo- 
nachlieferung an der Kathode (yp,). Die Eigenraumladung der Ladungstrager wird 
vernachlassigt. 

Soweit im Text nochnichtangefihrt, gelten folgende Abktirzungen und Symbole: 


I_,I,, I = Elektronen-, Ionen- bzw. Gesamtstrom 
im AuSenkreis; 


€) = Elementarladung; 


Ay = Nichttriviale, reelle Lésung der transzen- 
denten Gleichung Ae—* = A, e~” (bei vor- 


gegebenem A durch Iteration zu losen) (13) 
t Jee £o% 9 
f= = Civils ‘Di igine fe ee 
o 
Ayes He I= Moz Agt 
ie 
®=A+oa-+r, Re TT 


1. Der Elektronenstrom in den vier ersten Generationen* 


Fiir den Primarstrom 7, (¢) wird die bei Fig. 6 genannte Funktion gewahlt; 
fiir <0 wird i, (t)=0 gesetzt. In Gl. (14) sind die Formeln fiir den Elektronen- 
strom in den vier Anfangsgenerationen zusammengestellt. Aus Griinden der 


* Unter ,,Generation‘‘ wird hier das Intervall n<&<u+1, nZO verstanden. 
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besseren Darstellungsméglichkeit wurde teilweise von der Tatsache 4<1 Gebrauch 
gemacht und e4 nach Potenzen von 4 entwickelt. AuGBerdem wurde eine Zeit- 
transformation durchgefiihrt, so daB in Gl. (14) in jeder Generation 0OX§S<1 gilt: 
In der (w+ 1)-ten Generation gehort £=0 der Zeit i= n-T_ und €=1 zu der Zeit 
t=(n+41)-T_. Die Formeln (414) enthalten die GroBe Z und sind damit fiir beliebige 
Uberspannungen zu verwenden, wenn nur A<1 erfiillt ist. Fig. 5 wurde fur 
fyo=1, 0=7,7 und = 0,36 us aus Gl. (14) berechnet. 7, folgt aus fg und o nach 
Gl. (13). Die Blitzdauer T= T_/r wurde als Parameter benutzt. 


1. Generation | 


A 
(= See Oat at ome @E—13} 05651; 


2. Generation 


18) = 22S env {e084 — 8) +2) + 2 (@84+1)— 


og —2— 2 eens) + nb osest: 
3. Generation 


Adee? ce 
1.1) AEE" re fee Lone — s(t 420) + FO 42043) + 


pt | 
® | 
42 we+a—o—3te-en S| F840 +9)— 
—%§- 0-2] —e-s(orn (Bs +20+1)} oSéS1; (44) 7 
4, Generation | 
~ A Be? 4 14 
Y jad (3) = Sy OST. == Fick ey Pale, oe 
( ae {e [-7 ore + ore(5@ 1) 


ae EE 
St eee ete 
® 
+ 2 orn [? we + 0 42)- 5-9-3] + 
z _ (o+ @ =) 7 
+ a9 é 2(o a (O§ + 2041) — E20 —2| — 
@s 
pole e-aetn (os +30 +1)} oSéS1. 


2. Der asymptotische Verlauf des Elektronenstromes 


Fiir groBe Zeiten kann der Primarstrom durch einen 6-Sto8 idealisiert werden. 
Der Elektronenstrom wird dann mit oo durch 


eo% 1 Ay —A 


F_(é)= = 
(S) es ear Age at 


etl, Eso (15) 
beschrieben. Fiir den statischen Durchbruch verschwindet der Exponent in (14 5) 
lim a=0, dh. A, =A-+o: 
Mol 

&o% 1 o 


1_(é) = Rae De Mp1, 6 co. (16) 
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Aus Gl. (16) wurde der asymptotische Verlauf des Elektronenstromes in Fig. 5 
mit den bei Gl. (14) genannten Zahlenwerten gewonnen, 


3. Das asymptotische Verhalten des Gesamtstromes 


Der Gesamtstrom J ergibt sich als Summe des Elektronen- und Ionenanteils: 
I=I_+1I,. Der Ionenstrom J, kann aus Gl. (15) bzw. (16) und Gl. (17) bzw. (48) 
durch Subtraktion gewonnen werden. Fiir £00 gilt 


I(é) = “ae. 04 feat | St 2 a 
I, = Ay—1 nA" a ' Ox—a 
1 eax et, E> oo, te bees 
ox—a a i cage (17) 
Come Aah 1 1 
oA) ee tt gen bse aus 
<A ioral E> oo, ee 
a Ox—a name 


Aus Gl. (17) wurde die Fig. 7 mit den bei Gl. (14) genannten Zahlenwerten gewon- 
nen. Der Parameter ¢ = zg — 1 wurde vorgegeben, nach (13) folgt damit der Wert / 
und A). 

Fiir uy—1 gilt a0; aus Gl. (17) gewinnt man 


foram e° | 4 oxo—o 
1(g) = “ore 5 foe 1] + 2 1 conta}, 


1 
pga, UES eS} (18) 
zx 
Cottle o 1 
L(é 00 =a = E> —. 
ig a a 


Das lineare Glied in € der ersten Beziehung (18) beschreibt den linearen Stromanstieg 
mit der Steigerung S, das exponentielle Glied den Eintritt der positiven Ionen der 
ersten Generation in die Kathode. Die zweite Beziehung (18) stellt das Strom- 
plateau dar, das im Text mit Ip bezeichnet wurde. Gln. (5) bis (7) folgen aus 
Gl. (18). 


Diese Arbeit wurde im Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Ham- 
burg angefertigt. Dem Leiter des Instituts, Herrn Professor Dr. RAETHER, danke 
ich fiir die Anregung zu dieser Untersuchung und das standige Interesse an dieser 
Arbeit. 
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Operatoreichtransformationen 
in der Quantenelektrodynamik 
Von 
Horst ROLLNIK* 
(Eingegangen am 19. Oktober 1960) 


The formulation of operator gange transformations is discussed. Using some 
simple consequences of charge conservation and the equal time commutation rela- 
tions it is possible to give an exact meaning to a certain class of such transforma- 
tions. This class contains all the special cases which have obtained importance for 
practical calculations. Only renormalized Heisenberg operators are used throughout. 


In der letzten Zeit haben Umeichungen der elektromagnetischen 
Potentiale mittels Operatoreichfunktionen die Aufmerksamkeit von 
verschiedenen Autoren gefunden. So haben vornehmlich russische Ver- 
fasser! solche Transformationen benutzt, um die Ausbreitungsfunktion 
der freien Photonen rein transversal zu machen. Dadurch wird z.B. die 
Renormierung der exakten Ausbreitungsfunktionen besonders einfach. 
GASIOROWICZ und PETERMANN? diskutieren damit die elektromagnetische 
Massendifferenz der a-Mesonen. H.M. Friep und D.R. YENNIE® fanden 
eine Operatoreichtransformation, nach deren Ausfiihrung die Ultra- 
rotdivergenzen bei der Lamb-shiftberechnung nicht auftreten. Fer- 
ner hat sich herausgestellt, daB die direkte Anwendung der Asym- 
ptotenbedingung auf die Quantenelektrodynamik zu einer Eichung 
der renormierten Felder fiihrt, die sich von der der kanonischen 
Quantisierung durch eine Operatorfunktion unterscheidet*. Nun hat 
besonders ZuMINO® darauf hingewiesen, daB solche Transformationen 
wegen des Auftretens von Operatorprodukten recht zweifelhafte Ope- 
rationen sind. Er vermeidet daher die explizite Benutzung von Operator- 
eichtransformationen, wie vor ihm schon BocGoLtuBovt durch das 
Rechnen mit erzeugenden Funktionalen. Dadurch kann er sehr allge- 
meine Eichtransformationen behandeln. Leider lassen sich seine Er- 
gebnisse nicht direkt auf die Probleme der Arbeit* tibertragen. Daher 

* Adresse: Zur Zeit CERN, Genéve, Theoretical Study Devision. 

1 LANDAU, L., u. I. KKALATNIKOV: Soviet Phys. JETP 2, 69 (1889). Vgl. auch 
BocoLiuBov u. SHIRKOW, Introduction to the Theory of Quantized Fields. § 31. 
New York 1959. 

2 Gasrorowicz, S., and A. PETERMANN: Phys. Rev. Letters 1, 457 (1958). 

3 FrieD, H.M., and D.R. YENNIE: Phys. Rev. 112, 1391 (1958). 


4 Rotinik, H., B. StEcH u. E. NUNNEMANN: Z. Physik 159, 482 (1960). 
5 ZuMINO, B.: J. Math. Phys. 1, 1 (1960). 


Operatoreichtransformationen in der Quantenelektrodynamik 371 


mag es nicht tiberfliissig sein, in der folgenden Note eine spezielle Klasse 
von Operatoreichtransformationen direkt zu untersuchen. 

Wir betrachten Eichtransformationen, die die elektromagnetischen 
Potentiale A,,(x) in folgender Weise verandern: 


A,,(x) = A, (x) + M4, x(x), (1) 
wobei 


x(x) = OFA, (x) (2) 


und M eine reelle c-Zahl-Konstante ist. Wir benutzen weitgehend den 
in* benutzten Formalismus, insbesondere die Gupta-Bleuler-Methode 
zur Quantisierung der Photonen. Diese Methode hat zumindest den 
Vorteil der expliziten Lorentz-Invarianz®, 

Die Problematik der Situation erkennt man, wenn man die mit (1) 
verkniipfte Transformation der Elektronenoperatoren zu formulieren 
versucht. Nehmen wir M infinitesimal, so lautet die Frage: Kann man 
der Transformation 


Op (x) =1e 0M x(x) p(x) (3) 


eine saubere Bedeutung zuschreiben? Es soll gezeigt werden, daB und 
wie dies méglich ist (Abschnitt 2). 

Wir stiitzen uns dabei auf einige Formeln, die aus der Divergenzfrei- 
heit des Stromes 7,=-— (JA, und den gleichzeitigen Vertauschungs- 
relationen folgen und sich auf die einfachen c-Zahleichtransformationen 
beziehen. Sie werden im 1. Abschnitt zusammengestellt. Nebenbei er- 
lauben sie einen sehr einfachen Beweis fiir die tiblichen Regeln iiber die 
Eichinvarianz von S-Matrixelementen. 

Im 3. Abschnitt diskutieren wir Verallgemeinerungen der Eich- 
transformation (1) und skizzieren, wie sich das bekannte Transformations- 
verhalten der Ausbreitungsfunktionen!® bei der hier gewahlten Formu- 
lerung ergibt. 


1. Folgerungen aus der c-Zahl Eichinvarianz 


Die Umeichung der Feldoperatoren mittels der c-Zahlfunktion A (x) 
wird durch folgenden unitaéren Operator’ beschrieben: 


Be = Tee he © Sco @ 
U, =F; E,= [ A(x) ey (2) 2; oy age em ten 4) 


Dabei wurde mit v(x) wieder die Lorentz-Konvention eingefiihrt, fiir die 
auf Grund der Divergenzfreiheit des Stroms 7, gilt: 


4, (x) = OAD (x) = OAT (x). (5) 


6 Die Einwande von S. SUNAKAWA, Progr. Theor. Phys. 19, 221 (1958), beruhen 
auf einem FehlschluB. 
7 Vgl. z.B. JaucH-RouRLIcH, Theory of Photons and Electrons, S. 84. 
25* 
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Die Eichfunktion A(x) soll eine normierbare Lésung der freien Wellen- 
gleichung sein, wodurch der hermitsche Operator Fy aus (4) zeitunab- 
hangig wird. [Dennoch ist er wegen der expliziten Zeitabhangigkeit in 
A(x) nicht mit den Energie-Impuls-Operatoren P,, sondern nur mit 
dd ei vertauschbar.] Da8 Fy tatsachlich eine infinitesimale Eichtrans- 
formation 


i[F,,4,()]=%4(), [Fay] =A) vt) (6) 


erzeugt, wird tiblicherweise tiber die kanonischen Vertauschungsrelatio- 
nen bewiesen?. Man kann sich aber davon tiberzeugen, daB die Gl. (6) 
auch richtig sind, wenn fiir die (renormierten) Operatoren y und A, 
die abgednderten gleichzeitigen Vertauschungsrelationen gelten, wie sie 
in* begriindet wurden. 

Eine erste Folgerung aus (4) und (5) ist: Die einlaufenden bzw. aus- 
laufenden Elektronenoperatoren Yin» Pout werden bei der Eichtransfor- 
mation (6) nicht geandert. Zur Formulierung einer zweiten Folgerung, 
die der entscheidende Ausgangspunkt fiir das Folgende werden wird, ist 
es niitzlich, die Operatoren 

din (2) = hy, ef a2) (kt) = B° (al) (k) — af. (R)) (7) 
einzufiihren (k° =!k| > 0), die ein Gemisch von longitudinalen und ska- 
laren Photonen des Viererimpulses k,, vernichten. Die Operatoren (7) 
sind namlich die Fourier-Komponenten von 

g(x) =, f SF (ei ain() — 6 ah (8) 


~ (ami J 2° 

= 4) (x) + x6 (x) 
und mit ihrer Hilfe laBt sich daher der Eichoperator Fy, aus (4) in der 
Form schreiben: 


Ey = [ Spo (48H) ain ') FAW) ah (P), e) 


wobei A(k) die Fourier-Transformierte von A(x) ist. Wahlt man (A) 
proportional zu k°d3(k’ — k) baw. 7h 08 (k —k’), so folgen durch leichte 
Algebra die gewiinschten Beziehungen: 


[ain (2), p(x)] = - id vi) enikx 
(9) 


[ai (A), p(x)]=- £ v(x) eikx 
(20)* 


[ain (A), A, (x) ] = — 7 ee ea (10) 
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Diese Gleichungen gelten nach ihrer Ableitung nur fiir -+0. Hieraus 
ergeben sich Relationen fiir die Matrixelemente von y (x) und A 4(%)} ZB: 


hy eta (R) [Cg — &, Al p(x) | > — <e'| v(x) | 93%, AD] 
thx (11) 


é , 
i ee |v (x)|p>e 
fiir beliebige Hilbert-Zustande |p), |’>. Die Gln. (9), (10) bzw. (41) 
kann man auch direkt mittels der Reduktionstechnik ableiten*. Es 
sel eine Skizze dieses Beweises fiir (9) angefiigt. Mittels der Reduktions- 
formeln® findet man: 


Lain), (2) 1= = me f e-*91), {0 (%— y) [A, (9), p(x) dty 
= a d4y e—thy D5, {0 (x — y) ae (vy), p(x) }} ps 


4 4 eatraene 
— lim —, | @ye*? [y,(y), w(x)]. 


Yo->—0CO (22)? 


Den bei der partiellen Integration hereinkommenden Randterm kann 
man fiir k,,=4=0 streichen. Der Rest laBt sich wegen der Kontinuitats- 
gleichung fiir den Strom in der Form schreiben: 


[ain(). (M1 = yf Pye 0), v(@)] 


%o=Vo 


( 

mit 
T(y) =to(v) — (Ao(y) +%(9)) + tox (y) — Fo Ao (y)- 

Man rechnet nun leicht nach, daB8 


[T(y), (2) Jey. = Yo) »(*)]xx=v= (— ¢) °(% — 9) v(y) 
gilt, und zwar unabhangig davon, ob man die kanonischen oder die Ver- 
tauschungsrelationen von Ref. * zugrunde legt. 
Fiir die Anwendung von (9) und (10) ist es wichtig, daf8 der Fermische 
Teilraum der physikalisch erlaubten Zustaénde |®> durch 


diz,(k)|P> = 0 (12) 
gekennzeichnet ist. Ein beliebiger Zustand laBt sich nach folgender voll- 
standiger Basis entwickeln: 


[Pays e--> Pens Om = bb (Ray) Ob em) | Prods (13) 
wobel 
bin (#) = #9 (a) (Rk) + af) (R)) 

* Einen Spezialfall von (11) hat kiirzlich D.C. DECELLEs (im Erscheinen) auf 
diese Weise hergeleitet. In (11) wurde |v’ —h, A> = al (h)| y’> eingefiihrt. 

8 Wir benutzen den einfachsten Spezialfall der von LEHMANN, SYMANZIK u. 
ZIMMERMANN, Nuovo Cim. 6, 319 (1957), angegebenen Reduktionsformeln fiir die 
retardierten Kommutatoren. 
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ist, und die |®,,> im Teilraum (1 2) liegen. Die Zustande (13) haben fiir 
nm =-0 eine verschwindende Norm. 

Aus (9) und (10) folgt, daB eichinvariante Operatoren mit aj, (k) ver- 
tauschbar sind. Speziell gilt das fiir die S-Matrix: 


[S, ain (R)] = 0. (14) 


Diese Tatsache ergibt sich iibrigens auch direkt aus (5). 

In (14) ist die bekannte Regel iiber die Bedingungen enthalten, die 
die Eichinvarianz an die S-Matrixelemente stellt. Zur Illustration dis- 
kutieren wir den Compton-Effekt, fiir den sich die S-Matrix auf Grund 
der Lorentz-Invarianz in folgender Form schreiben laBt: 


Ck, A; p|S| k’, 4's p> = eM (k) SH? (R’), (15) 


wobei S“’ nicht mehr von den Polarisationen abhangt. [Der formale 
Beweis fiir (15) verlauft analog zu den im Anhang 3 von 4 skizzierten 
Uberlegungen.] Eine direkte Auswertung der Eichinvarianz mittels des 
unitdren Operators U, aus (4) ist sehr unzweckmabBig, da U4 nicht mit P, 
vertauscht und beliebig viele unphysikalische Photonen erzeugt. Geht 
man dagegen von (14) aus und bildet die Matrixelemente mit <p| und 
|’, 2’; p'>, so folgt sofort ftir R=ER’: 


ky ef) <k, A; P| S| R’, 45 b> =0 
und daraus wegen der Orthogonalitat der ef;) 


Ry Saati (16) 
Analog ergibt sich 
ke (17) 


Da bei der Herleitung dieser Bedingungen nur die Eichinvarianz, Gl. (14), 
und die Lorentz-Invarianz verwendet wurden, gelten sie fiir Matrix- 
elemente von beliebigen eichinvarianten Operatoren, wie sie z.B. 
bei der Diskussion des Strahlungszerfalls der geladenen a-Mesonen 
(x—>u+yv-+y) auttreten. 


2. Einfache Operatoreichtransformationen 


Mit den Ergebnissen des vorigen Abschnittes kann leicht die infini- 
tesimale Eichtransformation der Elektronenoperatoren diskutiert wer- 
den. Bildet man von (3) die Matrixelemente mit Zustandsvektoren aus 
dem physikalischen Teilraum, so folgt zunachst aus der Definition von 
Yin(%) und Gl. (12): 


eee : : ere fh Got eG 
<B'|Sy(x) |Dy = 50M TG [Spo <P ain A) (2) [> 
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Mit Hilfe von (9) kann man dies umformen in: 


et ON re [ Sa<P'ly(|® = —ie®6M D*)(0) (®'|y(x)|®). 


Diese Gleichung kann man wie folgt lesen: Der Operator 
p(x) = p(x) +1edM (x(x) +eD™ (0) p(x) (18) 


hat im physikalischen Teilraum sinnvolle Matrixelemente. Es erfordert 
nur etwas Schreibarbeit, um diese Folgerung auf den ganzen Hilbert- 
Raum auszudehnen. Wir diskutieren dies im einzelnen an dem interes- 
santeren Fall einer endlichen Eichtransformation (1). Es liegt nach dem 
Vorangegangenen die Vermutung nahe, daB 

Ay (*) =A, (4) + Me x(%); p(x) = ze AMy(x) (19) 
mit 

VS = et? MD) (0) (20) 

eine sinnvolle Operatortransformation ist. Um diese Vermutung zu 
beweisen, schreiben wir y’ (x) zundchst in der Form: 


y' (x) = et eM x) () ay (x) ete M x4) (x) | (21) 


Dies ist méglich, weil y'*) (x) mit y'~ (y) fiir beliebige x und y miteinander 
vertauschbar sind und 


ee MA (4) (x) ete x) (2) =Zy (x) (22) 


ist. Gl. (22) kann mit den Methoden bewiesen werden, die bei der Be- 

griindung der Aquivalenztheoreme der Mesonentheorie® gebrauchlich 

sind. Man formt (22) etwa mit Hilfe der Kommutatorreihe um 
(— ie? M D‘+)(0))” y (x) : 


$ ee eae ma 


n=0 n=0 


(23) 


Der Index an der eckigen Klammer dient dabei zur Kennzeichnung des 
n-fachen Kommutators. 

Aus (21) liest man nun direkt ab, daB y’ (x) mit allen Zustanden sinn- 
volle Matrixelemente hat. Denn y'*)(x) ist ein Vernichtungsoperator 
und es gilt 


7) (2) | Raays +21 Res Om = es Yi 2AP HO | fry, --2) Boys Bp), (24) 
r=G| 


so daB in 


: bs + Le M ae . 7 
eM x) () | Ray, eeey Rw); ®,,» = > er iB (x' )(x))e | ka), ORES) Rin)» ®,,> 
Q 


9 Vgl. z.B. BETHE-HoFFMANN, Meson and Fields, Vol. 1, p. 405 ff. 
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nur endlich viele Glieder auftreten, die alle sinnvolle Hilbert-Raumvek- 
toren sind. Daher sind die Matrixelemente von (21), die mit der voll- 
standigen Basis (13) gebildet werden, sinnvolle Ausdriicke. Wesentlich 
einfacher laBt sich die gleiche Tatsache fiir A’,(x) begriinden. Man kann 
dazu direkt die Gl. (24) verwenden. 

Die in (19) auftretende Renormierungskonstante Z, bewirkt, daB die 
Feldgleichungen 


(yo +m) p= 2 fA, y}+ dmy | (25) 
Ze 
o4, =— 8 yl ZG, — Go) 4] 


bei dieser Transformation nur dann invariant bleiben, wenn gleichzeitig 
die Wellenfunktionsrenormierungskonstante N gemaB 


NS ZyeN (26) 


geindert wird. Diese Tatsache ist kiirzlich schon von JOHNSON und 
ZuMINO' im Rahmen einer etwas anderen Formulierung betont worden. 
Man kann sich leicht davon tiberzeugen, daB bei gleichzeitiger Ausftth- 
rung von (19) und (26) nicht nur die Feldgleichungen (25), sondern auch 
die Renormierungsbedingungen [d.h. die Gln. (3), (4) und (10) von 
Referenz‘] invariant bleiben. Daher werden physikalische Aussagen bei 
der Transformation (19), (26) nicht gedéndert. Besonders augenfallig 
wird dies durch die Tatsache, daB die zu y’ und Aj, gehérenden ein- und 
auslaufenden Operatoren mit Yin | bzw. (g,,+M oy Ain identisch sind. 
Diese Behauptung ist im physikalischen Teilraum (12) trivialerweise 
richtig, da hier 
{G'|A),|®> =<G'|A, |B); <B'| yp" |= <O'|y|®) (27) 
gilt. Fiir den unphysikalischen Teil des Hilbert-Raums diskutieren wir 
als reprasentatives Beispiel das Matrixelement 


ck, ®'| yp’ (x) |®, 
wobei |®> und |@’) der Gl. (12) gentigen und zu den Energie-Impuls- 
vektoren p, bzw. f,, geh6ren mégen. 


Aus (21) folgt 
A § —2ik° 4a 
Che, B'| y' (x) — p(x) |B = eM 220 !** (B"| p(x) |®), 


(22): 
so daB fiir das entsprechende Matrixelement von 
Pin (X) — Pin (x) = yp’ (x) —y(™) + (28) 
+ J Sree (a — 2’) (y 8+ m) (yp! (x') — p(x’) dx! 


10 Jounson, K., and By Zumino: Phys. Rev. Letters 3, 351 (1959). 
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gilt: 


ak? 2 p et (b—-P'—h) x sf Scot (B p’—k) [iy (b—p'—k) + m]}<O' yo 


)|®>. 


Die geschweifte Klammer verschwindet aber identisch. Analog kann man 
die anderen Matrixelemente und das Vektorpotential diskutieren, so daB 
wir das allgemeine Resultat haben 


Vin (*) = Yin (X) 5 Aj" (%) = Bu» + M &,) Ain(2) 


Y , 2 
Sf ian laita): foe aus ote 29) 


3. Verallgemeinerung, Transformation der Ausbreitungsfunktionen 


Es liegt folgende Verallgemeinerung von (19), (26) nahe: 


A,()=A,(\+3,4(); vX)=z eA@ pla); N'=Z,N, (30) 


wobei die Eichfunktion A und die Renormierungskonstante Z, die 
folgende Form haben: 


A(x) = f F(x — x’) x(x!) dbx’ (31) 
Z,=exp {ane | HREH) OM o(R)} (32) 


O(k) schneidet dabei die positiven Frequenzen heraus, und F (k) ist die 
Fourier-Transformierte von F(x). Solange aber F(x) so stark im Un- 
endlichen verschwindet, da8 man auf die Faltung A(x) die Satze iiber 
Fourier-Transformationen anwenden kann, bringt (30) nichts Neues. 
Dann erfiillt nadmlich auch A(x) die freie Wellengleichung und ist pro- 
portional zu y(x). In der Literatur’ wurde daher f(x) proportional zu 
der singularen Funktion 


Dae? {= dh 


(27) 


gewahlt. Dann existiert zwar zunachst die fiir A(x) notige Faltung nicht, 
man kann dem Eichoperator A(x) aber z.B. durch die folgende Limitie- 
rung einen genauen Sinn geben: 


A(x) = M lim [D(x — 2) g(') edt x’. (33) 


Bei dieser Eichtransformation bleibt wegen [] A =— My die Lorentz- 
Konvention nicht invariant, aber die Bedingung fiir den physikalischen 
Teilraum (12) andert sich nicht. In diesem Sinne stellt (30) eine echte 
Verallgemeinerung von (19) dar, und wir wollen zum AbschluB die 
Anderung der exakten, renormierten Ausbreitungsfunktion bei der Eich- 
transformation (30) diskutieren. 
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Da wegen des Abschaltfaktors die Formeln etwas kompliziert werden, 
geben wir im Photonenfalle das Transformationsverhalten statt fiir den 
Photonenpropagator fiir die Wightman-Funktion 


DI) (x, ¥) = (—4) <Ay (2) A, (9) D0 (34) 


an. Fiir ihre Fourier-Transformierte 


(+) Na —ikatik’y D(+) (x y) d4x d4 
DUD) (h, = Gig f eciRAtRP DID (x, 9) atx dty (35) 


folgt direkt aus (30): 
Di3)" (h, R’) = Diy (k, F’) — 


—K, ki {F(R) DO) (k’) + D+) (R) F(k’)} 64 (k — k’) 6 
mit (36) 
= > 4 


5! (k — k’) = 8 (k—F’) 


lod 
mt (Ry — ko)? + 2 * 


Die hier auftretende Funktion D‘*) (k) ist die Fourier-Transformierte der 
Wightman-Funktion D‘*) (*—) fiir freie Teilchen der Masse 0. 
Aus (36) und der Spektraldarstellung von Dj,, erkennt man, daB bei 
der Wahl 
F(x) =D(x) 


der exakte Photonenpropagator rein transversal wird?: 
ke DU) (R, k’) = 0. 
Zur Behandlung der Elektronenausbreitungsfunktion 
Sr (*— 9) = (— 2) <Ty(*) PO) (37) 


(man beachte, daB8 nur die exakten Elektronenpropagatoren auftreten) 
schreiben wir y’ (x) zunachst in der zu (21) analogen Form: 


y (x) = ev (x) y (x) eV) (x) 
mit 


VO (2) == | 008) 0 (Ro ag (hat aH BERRY), 
A . 
pi) (x)= aa [ Fy (k) 6 (Rk?) O (— k’) er stags (k’) d*k d*k’ 64 (k—k’). 
wt)" « 
Danach miissen wir in 


Sr(% = y) = (= 3) <T p(x) eV OVW G(y) do 


noch ein weiteres Mal durchtauschen, um V‘+) direkt auf das Vakuum an- 
wenden zu kénnen. Dies gelingt aber wiederum leicht mit Hilfe der 
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Kommutatorreihe. Man erhalt als Ergebnis 


Sp(x) = °F Sp (x), (38) 
wobei G(x) durch 


Fi(k iz ; A 
Gaye ame | the 6! (k — k') d4h (39) 


gegeben ist. 


Die Formeln (35) und (38) sind bekannte Ergebnisse!5, Wir haben 
sie einerseits der Vollsténdigkeit halber noch einmal im Rahmen unserer 
Formulierung hergeleitet ; andererseits wollten wir darauf hinweisen, daB 
sich (38) von den entsprechenden Formeln der Literatur durch einen 
Renormierungsfaktor e~?*#° wnterscheidet. 

Dieser Unterschied mu8 auftreten, da wir konsequent mit renor- 
mierten Operatoren gerechnet haben. Allerdings stimmen e~?'*° und 
Z;° nur bis auf eine unendliche Phase iiberein, so daB man unser Ergebnis 
(39) aus den Formeln der Literatur! erst durch eine Eichtransformation 
erster Art erhalt. 

Herrn Professor B. Stecu danke ich sehr fiir standige Diskussionen, aus denen 


diese Arbeit entstanden ist. Herr E. NuNNEMANN hat freundlicherweise das Manu- 
skript kritisch durchgesehen. 


Zeitschrift fiir Physik 161, 380—387 (1961) 


Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Technischen Hochschule Hannover 


Die Kopplungsmechanismen 
zwischen longitudinalen und transversalen Wellen 
in einem Plasma 


Von 
G. BURKHARDT, CH. FAHL und R.W. LARENZ 


(Eingegangen am 7. November 1960) 


Since electron plasma oscillations are assumed to cause nonthermal cosmical radio- 
frequency radiation, the problem of coupling between longitudinal and transversal 
plasma waves becomes important. Starting from the basic plasma equations all 
possible coupling mechanisms are deduced in a general way. Besides the hitherto 
known mechanisms as the effect of a pressure gradient, of an external magnetic 
field, and of a general flow or drift field, a new nonlinear “internal coupling”’ effect 
which is able to generate electromagnetic radiation proves to be existent. Finally 
some remarks concerning the relativistic aspect of the problem are added, as errors 
are found in the literature. 


1. Die Beobachtung radiofrequenter Strahlungen von kosmischen 
Objekten zeigt, daB ein wesentlicher Teil dieser Strahlung nichtthermi- 
schen Ursprungs ist, und 1a8t den SchluB zu, daB in stellaren oder inter- 
stellaren Plasmen transversale, in makroskopischen Bereichen koharente 
Schwingungen auftreten kénnen. Es liegt nahe, die Entstehung solcher 
Schwingungen auf Strémungsvorginge, die primar longitudinale Schwin- 
gungen erzeugen, zuriickzufiithren. Es miissen dann Kopplungsmecha- 
nismen existieren, die die Energie von den Jongitudinalen auf die trans- 
versalen Schwingungsbewegungen tibertragen. Eine ebene unbegrenzte 
longitudinale Welle in einem homogenen Plasma ohne auBere Felder 
erzeugt keine transversale Welle, also keine Ausstrahlung. 


Dagegen ist schon seit langem aus der Ionospharenphysik bekannt, 
daB ein auBeres, statisches Magnetfeld eine solche Kopplung erzeugt. 
R.W. LARENz! konnte zeigen, daB eine der longitudinalen Welle tber- 
lagerte Driftstr6mung des Plasmas als Ganzem eine transversale Welle 
entstehen la8t. Eine andere Méglichkeit der Entstehung transversaler 
Ausstrahlung durch Reflexion der Longitudinalwelle an einem Dichte- 
gradienten im Plasma wurde von G.B. FIELD? sowie D.A. TIpMAN , 

1 LARENZ, R.W.: Z. Naturforsch. 10a, 901 (1955). 

2 FieLtp, G.B.: Astrophys. J. 124, 555 (1956). 

3 TrpMaAN, D.A.: Phys. Rev. 117, 366 (1960). 
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A.H. Kritz und D. Mintzer‘ untersucht. Da in der Literatur offen- 
sichtliche MiBverstandnisse in bezug auf diese Mechanismen aufgetreten 
sind’, soll im folgenden zur Klarstellung eine einfache und iibersichtliche 
Ableitung aller méglichen Kopplungen zwischen longitudinalen und 
transversalen Schwingungen im Plasma gegeben werden. Der Fall der 
Driftbewegung wird noch besonders im Hinblick auf die relativistische 
Invarianz untersucht. 


2. Grundgleichungen. Das quasineutrale Plasma wird konsequent als 
zweikomponentiges Kontinuum behandelt. Die Wechselwirkung zwi- 
schen den beiden Komponenten (Ionengas und Elektronengas) soll nur 
durch das elektrische Feld erfolgen, Reibung und Warmeleitung inner- 
halb der Komponenten und zwischen ihnen wird vernachlissigt. Da 
hochfrequente Schwingungen untersucht werden sollen, kann die Be- 
schleunigung der Ionen gegeniiber der der Elektronen unberiicksichtigt 
bleiben. Es braucht also die Eulersche Gleichung nur fiir die Elektronen 
betrachtet zu werden: 


Nm +Ne(6++0x§)+Vp=o. (1) 


Alle GréBen ohne Index beziehen sich auf die Elektronenkomponente, 
N ist ihre Teilchendichte, N, die ,,Ruhe“‘dichte, gleich der der lonen. 
Druck und Dichte sind durch die Adiabatenbeziehung verkniipft: 


p=NkT, (NIN), «=8. (2) 
Hinzu kommen noch die Maxwellschen Gleichungen: 
cVX §=E+4ne(Mv,—N>), (3) 
V-§ =0, (4) 
cVx€ =— §, (5) 
VE=4ne(N—N). (6) 


Alle Symbole haben die iibliche Bedeutung, , ist eine beliebige Stré- 
mungsgeschwindigkeit des Plasmas und damit auch der Ionen (Drift- 
geschwindigkeit). Eine eventuell vorhandene zeitliche Anderung von 09 
kann im Hinblick auf die betrachteten hochfrequenten Vorgange ver- 
nachlassigt werden. Eliminiert man in tiblicher Weise aus den Max- 
well-Gleichungen, so erhalt man: 


—2VxVx €=E+ = [4ne(N—N)v] — 4ae NS. (7) 


4 Kritz, A.H., u. D. MrntzER: Phys. Rev. 117, 382 (1960). 
5 Oster, L.: Rev. Mod. Phys. 32, 141 (1960). 
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Fithrt man hier im zweiten Glied rechts V- © nach (6) ein und im 
dritten Glied ) nach der Eulerschen Gl. (1), so erhalt man, unter Ver- 
wendung von 


a Sh WX Vxvo + + V0 
Cava Selss 4e7N, . 
und Einfithrung der ,,Plasmafrequenz” @,=—— 
E+2VxVxE+o;E 
8) 
Uh pea: m —o Op _ % mops 2 ¢ ( 
=o}vx(" Vx +8)-75 °o ™ yyt— = (0V- ©). 


3. Eine Umformung dieser Relation gelingt mit einem einfachen 
Trick, die alles fiir unsere Betrachtung Wesentliche iibersichtlich erken- 
nen 14Bt. Zunachst berechnet sich der Druckgradient nach (2) zu 


oO 7 de . “214 ays x ie Ly N. 

8 yp = Sh | +1») Sb] tame (ZY VN. ©) 
Mit Einfithrung der ,,Elektronenschallgeschwindigkeit™ a* = = und 
Beachtung von (6) und (2) wird der letzte Term von (9): 

xk Ty w—2 ong (N\*-? 7 tt 15 @e ae 
4ne~“-0 led -VN=—a Fe VV-€+—2 px—*. (10) 


Es werde nun der elektrische Feldvektor in einen quellenfreien, trans- 
versalen und einen wirbelfreien, longitudinalen Anteil aufgespalten: 


E=C +8; mit Vi Grs6 und Vx, = 


Dann ist VV-€ =AG, und VXVx € =—AG, und unsere Grund- 
gleichung (8) nimmt folgende Form an: 
{G, — AG, Ke 2 ©,} + {G, —a?(N/N)*—*- AG, + w5 &} 
VI, N\\ VN @, m | 
ai ede a ga Rens a N *)) N “|- a ge 


+ apo (™ Vo— LG hw PAULALOE 


Ware die rechte Seite dieser Gleichung gleich Null, so zerfiele die linke 
in zwei voneinander unabhingige Wellengleichungen, ein Transversal- 
wellenfeld mit nicht verschwindendem Poyntingvektor und ein longitu- 
dinales Raumladungswellenfeld*). 


Die rechte Seite, die im allgemeinen sowohl rotatorische als auch 
quellenbehaftete Anteile enthalt, mu8 also alle méglichen Kopplungs- 


* Bei i nichtlinearer Rechnung kann N*—? mit Gl. (6) durch V7 - ©, ausgedriickt 
werden. 


Kopplungsmechanismen zwischen longitudinalen und transversalen Wellen 383 


mechanismen zwischen beiden Schwingungsformen enthalten. Wir dis- 
kutieren zunachst die Mechanismen, die bereits in der 


4. linearisierten Niherung eine Kopplung liefern. Wie in der akusti- 
schen Naherung der Hydrodynamik werden Strémungsgeschwindigkeit 


: x N—N, 
und Dichteanderung ier des Elektronengases, und damit alle inneren 


0 
Felder als kleine GréSen betrachtet, deren Produkte vernachlassigt 
werden. Von der rechten Seite von Gl. (11) bleibt dann nur das Glied: 


“poh pom = sly Aa 


ee 
N 

iibrig. Die ee wird also in dieser Naherung nur durch einen durch 

auBere Krafte aufrechterhaltenen Druckgradienten im ungestdrten 


Plasma bewirkt. Der Faktor ve kann iiber (2) und (6) durch /- G, 


ausgedriickt werden. Eine Raumladungsschwingung, die stets mit einem 
€,-Feld verkniipft ist, erzwingt im allgemeinen auch eine transversale 
Schwingung. Diese Art der Kopplung entspricht den Kopplungsver- 
haltnissen der Longitudinal- und Transversalwellen im festen elastischen 
K6rper. 

An Stelle eines Temperatur- oder Dichtegradienten kann eine 
lineare Kopplung aber auch durch ein duferes Magnetfeld erzeugt werden. 
Das die Magnetfeldstarke enthaltende Glied in (11) ist dann nicht mehr 
von zweiter Ordnung klein und liefert auf der rechten Seite das Kopp- 


2 
lungsglied: — wy x §. Die Strémungsgeschwindigkeit einer longitudi- 
c 
nalen Raumladungsschwingung bewirkt jetzt die Anregung der Trans- 
versalwelle. Aus (7) ergibt sich in linearer Naherung sofort 


dae 
ae 
Ya tne Me G, uf 


fiir den rotationsfreien Anteil der Elektronengeschwindigkeit. 
SchlieBlich tritt ein Kopplungsglied in linearer Naherung auch dann 
auf, wenn das Plasma als Ganzes sich mit einer Driftgeschwindigkeit vy 
bewegt, denn dann diirfen die quadratischen Gleder von » auf der 
rechten Seite von (11) nicht mehr vernachlassigt werden. Wie wir im 
nachsten Abschnitt zeigen werden, verschwindet das Glied mit dem 
Vektorprodukt bei bestimmten Anfangsbedingungen des ungestdrten 
Plasmas. Der Gradient von v? liefert keinen rotatorischen Anteil, so daB 
die Transversalwelle nur durch den rotatorischen Anteil des Gliedes 


e (voV-G) an die Raumladungswelle €, angekoppelt wird. Ihre 


Schwingungsgleichung lautet fiir diesen Fall in linearisierter Naherung: 


E, — 2G, +o G, =— (v7: G,),. (13) 
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Die Kopplung ist also proportional zur Driftgeschwindigkeit. Das 
Problem der Driftkopplung fiir den nichtlinearen Fall groBer Amplituden 
einer ebenen Welle, der den linearisierten Fall natiirlich einschlieBt, ist 
von LARENZ (l.c.) behandelt worden. Dabei ist v9 in realen Radio- 
strahlungsplasmen als 6rtlich langsam variabel anzunehmen. An anderer 
Stelle wird auch der allgemeinere Fall einer turbulenzartigen Struktur des 
Wellenfeldes behandelt ®. 


5. Ein Wirbelsatz fiir das Plasma. Wendet man auf die Eulersche 
Gl. (1) die Operation der Rotation an und beachtet (5), so erhalt man: 
o(m 1 mp 3 ee . 
B(SVxe— 3 6) —Vxvx| "7xb—- 5) 0. (14) 


Nach einem bekannten Satz der Vektorrechnung, bzw. der Hydrodyna- 


mik bedeutet das aber, daB der FluB des Vektors = Vxv— : § durch 
eine materiefeste Flache zeitlich konstant ist: 
d im 4 Pps ; 
=f (= 7 xe 1 $)-4i 0: (15) 
F 
Ihm entspricht die , Zirkulation 
rag (to—1a)-a% 
Tae Boag 
um die Umrandung der Fliche, wenn §=V x gesetzt wird. Dies 
stellt also eine Verallgemeinerung des Thomsonschen Satzes auf das 
Plasma dar, die entsprechend auch fiir die lonenkomponente gilt. Be- 
trachten wir Strémungen ohne auBeres Magnetfeld, die sich aus einem 
wirbelfreien Ruhezustand entwickeln, so mu8 in unserem idealen Plasma 


: y be m diene < . 

die ,,Wirbelstirke “” Vx» —— § immer und iiberall verschwinden. 
é Cc 

Von diesem Satz haben wir im vorhergehenden Absatz bereits Gebrauch 

gemacht. Er wird uns auch fiir den folgenden niitzlich sein: Innere 

Magnetfelder bewirken auch in einer nichtlinearisierten Theorie keine 


Kopplung, solange die eben genannte Voraussetzung zutrifft. 


6. Die nichtlineare Kopplung. Fehlen alle auBeren Ursachen fiir eine 
Kopplung: Dichte- oder Temperaturgradient, Magnetfeld oder Drift- 
geschwindigkeit, so kann diese nur durch nichtlineare Glieder bewirkt 
werden; fiir die Anregung der Transversalschwingung ist also dann nur 


der rotatorische Anteil des Ausdruckes es (vuV- ©) verantwortlich. Bei 
einem gegebenen longitudinalen Schwingungsfeld ©, ist daher der durch 
die ,,innere‘‘ Kopplung angeregte rotatorische Feldanteil ©, klein von 


6 T.arENz, R.W in: Probleme des Plasmas in Physik und Astronomie, 5S, 16. 
Berlin 1958. 
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zweiter Ordnung. Aus der Beziehung des vorigen Abschnittes: 
™Vxb=+ $=-Pxe 
é c 

folgt noch als ,,transversale Bewegungsgleichung“: 


und somit ist auch », von zweiter Ordnung klein. Es geniigt also in erster 
Naherung in dem Kopplungsglied nur den rotationsfreien Anteil von v: 


v, = oI &, nach (12) einzusetzen, und man erhalt fiir das trans- 
: 0 
versale Wellenfeld die Gleichung: 
oe : Sat ts e a 4 e a 
¢, — c AG, sis Og, ee a a mop 1a (C, V - G)} (17) 


©, ist aus dem rotationsfreien Anteil von (11) zu berechnen und zwar 
geniigt es, ©, in erster Naherung anzugeben, d.h. also als eine Lésung 
der longitudinalen Wellengleichung 

€,—a@A, + o2 G, =0. (18) 
Gl. (17) ist eine inhomogene Wellengleichung fiir €,; das Kopplungsglied 
stellt eine Quelle fiir das Transversalfeld dar. Man erkennt, da8 rein 
,quellenhafte“ Krafte Elektronenbewegungen mit rotatorischem Anteil 
bewirken kénnen. Eine ausfiihrliche Behandlung der ,,inneren‘‘ Kopp- 
lung und der daraus folgenden Konsequenzen wird demnachst von 
Cu. Fan” und R.W. LARENz ver6ffentlicht werden. Die Ausstrahlung 
der Transversalwellen erfolgt im wesentlichen bei dem Doppelten der 
Plasmafrequenz w,, was qualitativ schon daraus zu erkennen ist, daB 
das anregende Glied die Feldstarke der Raumladungsschwingung qua- 
dratisch enthalt. Dies ist hinsichtlich der Deutung des Auftretens der zwei- 
ten Harmonischen in der solaren Radiofrequenzstrahlung von Interesse. 


7. Ableitung der Driftkopplung aus einer Lorentz-Transformation. Die 
Kopplung einer Longitudinalwelle mit einer Transversalwelle im Falle 
einer rdumlich konstanten Driftbewegung des gesamten Plasmas, die wir 
unter anderem im Abschnitt 4 behandelten, 1aBt sich auch noch von ganz 
andere Sicht her betrachten, namlich der Transformation des Feldes 
von einem mit der Jonenkomponente ruhendem Bezugssystem 2” auf 
ein Beobachtersystem 2, relativ zu dem sich 2” mit der Driftgeschwin- 
digkeit », bewegt. Im Plasmasystem 2” sei eine rein longitudinale Raum- 
ladungswelle gegeben. Ihr Wellenzahlvektor f’ ist also parallel zum 
Feldvektor ©’, beide seien der Einfachheit halber, was keine Beschran- 
kung der Allgemeinheit bedeutet, senkrecht zur Systemgeschwindig- 
keit by) angenommen. Bei der Transformation auf das Beobachter- 
system bleibt die Richtung des Feldvektors im vorliegenden Fall nach 
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den Minkowskischen Beziehungen erhalten, die Wellennormale aber er- 
fahrt eine Aberration. Die Folge davon ist, da in diesem System auch 
eine Feldkomponente senkrecht zur Wellennormale auftritt, also eine 
Transversalwelle mit der longitudinalen gekoppelt ist. Es tritt also auch 
ein Strahlungsstrom auf, der ja, wie bekannt, keine relativistische In- 
yariante ist. Dieser einfache und iibersichtliche Zusammenhang ist in 
der Darstellung von L. OsTER (I. c.) verwischt, woraus sich zum Teil 


seine MiBverstandnisse in der Interpretation der Driftkopplung ergeben. 
Quantitativ stellt sich der Sachverhalt folgendermaBen dar: 


© ={E,,0,0}, §'=0, 1 = {n,,0, 0}. (19) 
Das heift ebene Longitudinalwelle in 2”: z.B. E,= Cee ee 
1’ ist ein Vektor in Richtung der Wellennormale, dessen Betrag gleich 
dem Brechungsindex n’ ist. Im Beobachtersystem 2, dessen z-Achse 
mit der z’-Achse von S’ zusammenfallen soll, bewegt sich 2’ in Richtung 
dieser Achse mit der Driftgeschwindigkeit vy und es sei B =talent Die 
Invarianz der Phase liefert dann die Beziehungen’: 


, 


@ 


os ane (transversaler Doppler-Effekt) (20) 
oe 


und 


(21) 


n2 = n'?(4 B) 1 B2 


entsprechend dem Additionstheorem fiir die Phasengeschwindigkeiten. 
Damit ergibt sich fiir den Winkel « zwischen Wellenzahlvektor und der 
z-Achse, also der Richtung der Driftgeschwindigkeit v9: 


ny = 1,1 —B2, 2=B (Aberration) 


ncosa =p. (22) 
Die Transformation der Feldstarken ergibt’: 


1 ' 


to ae Se), 
\i-? ; (23) 
Hits BRS Bpioth 4 eee 
yi—2 
Damit folgt fiir die Transversalwelle im Beobachtersystem: 
5 ai ee Ay ty v 
Etrans = E, cosa = E, = —— 8 Digna (24) 


* Bezogen auf die unter! zitierte Arbeit ist v)/sin « fiir den doit als ,,Entste- 
hungsast‘‘ gekennzeichneten Zweig der Dispersionsformel im wesentlichen identisch 
mit der dort eingefiihrten Driftgeschwindigkeitskomponente v, die fiir die Beschrei- 
bung von & aus als zu f senkrecht allein wichtig ist. 

7 Siehe z.B. BECKER-SAUTER: Theorie der Elektrizitat I. Stuttgart 1957. 


Kopplungsmechanismen zwischen longitudinalen und transversalen Wellen 387 


und fiir 

H = Hy = nErgans. (25) 
Das in Abschnitt 4 aus den magnetohydrodynamischen Gleichungen 
gefundene Ergebnis wird also hiermit bestitigt: Eine Raumladungs- 
schwingung in einem strémenden Plasma ist im allgemeinen auch mit 
einer transversalen Strahlung verbunden, deren Feldstarke der Stré- 
mungsgeschwindigkeit des Plasmas proportional ist. 

Das besagt natiirlich nicht, da8 umgekehrt fiir jede beliebige Plasma- 
welle ein Bezugssystem existiert, in dem sie sich als reine Longitudinal- 
welle darstellt, was hier im Hinblick auf die oben erwahnten MiBver- 
standnisse® hervorgehoben werden muB. 

Dies gilt insbesondere fiir Wellen mit vorwiegend transversalem 
Anteil*. Im Idealfall der reinen Transversalwelle im Ruhesystem &” 
seien die (23) und (24) entsprechenden Transformationen (v, wieder 
senkrecht zu f’) noch explizit angegeben: 


Im Ruhesystem sei jetzt gegeben: 
(5 {0, 0, Ht, Gi f0; Fy Op) sb eee 20) 
Damit lauten die Transformationsformeln fiir die Feldstarken: 
Eo=—BpH,, B= 0, Ee 
Hy =e apr ee H, =H,=0. 
Mit den Aberrationsbeziehungen (21) folgt daraus: 


pe 4 77 ay 

Bena =4Hy = TEE EL, Emm = FIRE (28 
Fiir 1 =1 bleibt die Transversalwelle auch im Beobachtersystem rein 
transversal trotz endlicher Aberration; aber auch fiir andere m behalt 
die Welle ihren iiberwiegend transversalen Charakter, da der longitudi- 
nale Anteil proportional f ist. Es erscheint zunachst tiberraschend, daB 
im System 2’ iiberhaupt eine Dichteschwankung des Elektronengases 
beobachtet wird, obwohl im Ruhesystem bei reiner Transversalwelle 
keine Dichteanderung vorhanden ist. Es ist dies aber der gleiche Effekt, 
der in der Elektronenhiille des bewegten Atoms oder bei einem Ring- 
strom eine Polarisation hervorruft und der auf dem Einsteinschen 
Additionstheorem der Geschwindigkeiten beruht ®. 

Lediglich im idealisierten Grenzfall eines im Ruhesystem verschwin- 
denden Brechungsindex n’=0 wird mit »=f und dem Aberrations- 
winkel 90°, die Transversalwelle in eine reine Longitudinalwelle und 
umgekehrt transformiert. 

* Solche Wellen sind dem in?! als ,,Ausbreitungsast‘‘ bezeichneten Teil der 


Dispersionskurve zugeordnet. 
BESIche) e202 259. 
26* 
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Hyperfeinstrukturaufspaltung 
von riicksto8freien y-Linien 
I. Das 80,6 keV-Niveau in Er'® 
Von 
R.L. Mésspaver, F. W. STANEK und W.H. WIEDEMANN 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 19. September 1960) 


Mit Hilfe der Methode der riickstoBfreien y-Emission und Absorption wurde die 
Schwachung der 80,6 keV-y-Linie von Er166, das in Ho,O, eingelagert war, in einem 
Er,O,-Absorber als Funktion der Geschwindigkeit des Absorbers gemessen. Die 
Temperatur von Quelle und Absorber war 20 °K. Es ergibt sich ein kompliziertes 
Aufspaltungsbild mit Komponenten, deren Linienbreite etwa der Lebensdauer des 
angeregten Zustands entspricht, und mit einer Aufspaltung der Linie von etwa 
4600 MHz im Mittel fiir Quelle und Absorber. 


Eine der Anwendungen, die die Entdeckung riickstoBfreier Emission 
und Absorption bei y-Linien? méglich gemacht hat, ist die Untersuchung 
der Hyperfeinstrukturaufspaltung von y-Ubergangen in Festkorper. 
Sie ist am Beispiel des 14,4 keV-Ubergangs in Fe®” in verschiedenen 
Substanzen ausfithrlich untersucht worden?. Man erhalt bei solchen 
Untersuchungen Angaben iiber magnetische Dipol- und elektrische 
Quadrupolmomente der beteiligten Atomkerne, und iiber Kristallfelder 
am Ort der Atomkerme in verschiedenen Verbindungen und Misch- 
substanzen. Die Méglichkeiten der bisherigen Methoden, der Winkel- 
korrelationsmessungen bei y-Ubergaéngen und der magnetischen Kern- 
resonanz, werden dadurch ergainzt und erweitert. Die Anwendung auf 
moglichst viele Substanzen erscheint wiinschenswert. 

Es ist nun nicht zu erwarten, da8 solche Untersuchungen ebenso 
einfach sein werden wie bei Fe®?. Diese Substanz ist in vieler Hinsicht 
ein besonders giinstiges Beispiel: durch die geringe Energie ist die riick- 
stoBfreie Linie stark; durch die groBe Lebensdauer (1077 sec) ist die 

1 MéssBAUER, R.L.: Z. Physik 151, 124 (1958). — Naturwissenschaften 45, 
538 (1958). — Naturforsch. 14a, 211 (1959). 

2 pr Pascatt, G., H. FRAUENFELDER, S. MARGULIES and R.N. PEACOCK: Phys. 
Rev. Letters 4, 71 (1960). — WERTHEIM, G.K.: Phys. Rev. Letters 4, 403 (1960). — 
KistNER, O.C., and A.W. Sunyar: Phys. Rev. Letters 4, 412 (1960). — Hanna, 


S.S., I. HEBERLE, C. LittLeyoun, G. J. PERLow, R.S. PRESTON and D.H. VIN- 
cENT: Phys. Rev. Letters 4, 177 (1960). 
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Linienbreite gering gegeniiber der Aufspaltung; durch die niedrige Ord- 
nungszahl ist der Wirkungsquerschnitt fiir Resonanzstreuung gr6Ber als 
der fiir Photoeffekt, und auBerdem ist der Koeffizient « der inneren Um- 
wandlung, der den Schwachungskoeffizienten fiir Resonanzstreuung um 
den Faktor 1/(41 +-«) vermindert, relativ niedrig. Bei anderen Substanzen 
treffen diese giinstigen Voraussetzungen nicht gleichzeitig zu und man 
muB entsprechende experimentiertechnische Nachteile, vor allem kleine 
MeBeffekte oder geringe Auflésung erwarten. 

Unter diesen Umstanden mag es gerechtfertigt sein, wenn wir vor- 
laufige Resultate iiber einen Strahler aus dem Gebiet der seltenen Erden 
verOffentlichen, die stark paramagnetische Ionen und hohe Quadrupol- 
momente besitzen und deshalb relativ groBe Aufspaltungen erwarten 
lassen. Bisher ist aus diesem Gebiet nur eine Arbeit bekannt, in der 
an Stelle von Linien ein breites Aufspaltungskontinuum beobachtet 
wurde. 

Wir haben den 80,6 keV-Ubergang im Er® untersucht, das beim 
B-Zerfall von Hol (Halbwertszeit 27,3") entsteht*. Der Strahler wurde 
durch Neutroneneinfang in Hol® (¢, =655)® im Reaktor FRM erzeugt. 
Mit der frither beschriebenen Anordnung® wurde die Schwachung der 
80,6 keV-Strahlung in einem Er-Absorber (Er1®*-Anteil 33,4 % 4) als Funk- 
tion der Geschwindigkeit des Absorbers gemessen. Der Emitter war 
Ho,QO 3 (Schichtdicke etwa 600 mg/cm?), der Absorber in Polystyrol ein- 
gelagertes Er,O, (175 mg/cm? Er). Sowohl Emitter wie Absorber wurden 
auf 20 °K gekiihlt. Vorlaufige Versuche wurden auch mit Holmium- und 
Erbiummetall durchgefiihrt. 

Das Ergebnis der Messungen mit den Oxyden zeigt Fig. 1. Man er- 
sieht daraus folgendes: 

1. Es tritt ee Aufspaltung auf, die bis zu einer Absorbergeschwin- 
digkeit von 8 cm/sec reicht, entsprechend einer Energieaufspaltung in 
Quelle und Absorber zusammen von +2-10°eV. Oberhalb dieser 
Geschwindigkeit ist héchstens noch ein geringer Effekt méglich. 

2. Das Maximum des Effekts legt bei der Geschwindigkeit Null. 
Die Ausschlagszahl ist hier 2,6% niedriger als bei hohen Geschwindig- 
keiten. 

3. Die Messungen bei kleinen Geschwindigkeiten zeigen eindeutig 
eine Linienstruktur. Die Linienbreite ist vereinbar mit der gemessenen 
Lebensdauer’? (Halbwertzeit 1,7-10-®sec) des 80,6keV Zustands in 

3 OreR, S., P. Aviv1, R. BAUMINGER, A. MARINO and S.G. COHEN: Phys. Rev.: 


To be published. 

4 STROMINGER, D., I.M. HoLtLanpDER and G.T. SEABORG: Rev. Mod. Phys. 30, 
743 (1958). 

5 HuGueEs, J.D., and R.B. Schwartz: BNL Report 1458 (1958). 

6 MOsSBAUER, R.L., u. H.W. Wiepemann: Z. Physik 159, 33 (1960). 

? McGowan, F.K.: Phys. Rev. 80, 923 (1950). 
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Er66. Bei Geschwindigkeiten iiber 3 cm/sec reicht das experimentelle 
Material zu einer Auflésung in Linien noch nicht aus. 


4. Das Aufspaltungsbild ist symmetrisch, d.h. gleiche positive und 
negative Geschwindigkeiten entsprechen gleichen Intensitaten, es be- 
stehen keine Verschiebungen von mehr als einigen Prozent in der Ge- 
schwindigkeit. 


relative Lahlrate 


Fig. 1. Kernresonanzabsorption der 80,6 keV Gammastrahlung des Ho'* in Er'®*. Quelle Ho,0;, Absorber 
Er, . Als Ordinate ist der Absorptionseffekt als relatives Intensitatsverhaltnisder Zahlraten und als Abszisse 
die zur Erreichung der erforderlichen Doppler-Verschiebung notwendige Relativgeschwindigkeit aufgetragen. 
Die MeBpunkte aus verschiedenen MeBreihen sind verschieden yekennzeichnet. Die Bezugslinie fiir die 
Intensitat wurde durch Vergleichsmessungen bei 13,6 cm/sec und 21 cm/sec gewonnen 


Bei Ho- und Er-Metall sind ebenfalls Aufspaltungen in derselben 
GréBenordnung wie bei den Oxyden beobachtet worden. Ferner wurde 
eine Andeutung einer Irregularitat bei etwa 20 °K gefunden, wo Erbium- 
metall ferromagnetisch wird8. 


Diskussion 
Die Oxyde von Ho und Er bilden kubische Kristalle von der Klasse ax 
(wie Mn,O,) 9. Man kann die Elementarzelle dieses Kristalls aus 8 Wiirfeln 
zusammensetzen. 1/, der Ho- und Er-Atome sitzen aut Eckplatzen dieser 


8 Exxiot, J.F., S. Leevorp and F.H. Speppine: Phys. Rev. 100, 1595 (1955). 


9 Siche etwa Wyckorr, R.W.G.: Crystal Structures, Bd. II. New York: 
Interscience Publishers 1957. 
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Wiirfel mit einer dreizahligen Umgebungssymmetrie; /, sitzen in den 
Mittelpunkten der Wiirfelflachen mit zweizahliger Umgebungssymmetrie. 
Die elektrischen und magnetischen Hiillenfelder an diesen beiden Platzen 
kénnen verschieden sein. 

Die Spins der beiden Zustande von Er® sind 2 und 0; es kann also 
nur der angeregte Zustand aufspalten. Sein magnetisches Moment ist 
nicht bekannt. Die magnetische Aufspaltung kann im Prinzip im Hol- 
miumgitter, in dem das angeregte Erbium auf einem Gitterplatz sitzt, 
anders sein als im Erbiumgitter. Das innere Quadrupolmoment sollte 
etwa gleich 7 barn sein!®. Wegen der Ahnlichkeit der Kristallgitter von 
Ho,0, und Er,Os sollten die elektrischen Felder im Emitter und Absorber 
nicht sehr verschieden sein. 

Angesichts der beschriebenen Situation kann ein Aufspaltungsbild 
nicht eindeutig bis auf einzelne Parameter vorhergesagt werden. Eine 
Deutung unserer unvollstandigen Beobachtungen ist deshalb noch nicht 
moéglich. Man kann aber trotzdem einige Aussagen machen: 

1. Die GréBe der maximalen Aufspaltung, die, wenn sie fiir Quelle 
und Absorber gleichgroB angenommen wird, etwa 1300 MHz entspricht, 
ist mehr als man fiir eine Quadrupolaufspaltung erwarten kann". Die 
Aufspaltung mu8 also im wesentlichen magnetischer Natur sein. 

2. Das Auftreten von Aufspaltungslinien mit etwa der natiirlichen 
Linienbreite zeigt, daB bei 20 °K an den gleichberechtigten Gitterplatzen 
definierte und fast gleiche Felder bestehen. Dies ist im Gegensatz zu den 
Resultaten von OFER u. a.® bei 300 °K. 

3. Die beobachtete Symmetrie unseres Geschwindigkeitsspektrums 
erlaubt es, eine von zwei méglichen Einschrankungen in die Analyse 
einzufiihren: entweder es ist das Aufspaltungsbild des Ubergangs das- 
selbe fiir Quelle und Absorber; in diesem Fall wird das Geschwindigkeits- 
spektrum immer symmetrisch zu Null sein, unabhangig davon wie das 
Aufspaltungsbild ist. Oder das Aufspaltungsbild des Absorbers ist ver- 
schieden von dem der Quelle: in diesem Fall miissen die beiden Auf- 
spaltungsbilder symmetrisch um einen gemeinsamen Mittelwert sein. 
Das bedeutet, daB in diesem Fall die Quadrupolaufspaltung keine wesent- 
liche Rolle spielen darf. 

Wir danken den Herren JESTER, Katvius, KIENLE, OSTERMAIER, REINHART, 


SCHAMBECK, SCHULT, SPANNER und WAGNER fiir ihre Mithilfe bei den Messungen 
sowie Herrn Professor MateR-LEIBNITz und Herrn B6ckmann fiir Anregungen und 


Diskussionen. 


10 KOPFERMANN, H.: Kernmomente, S. 419, Frankfurt: Akademische Verlags- 


gesellschaft 1956. 
11 Zum Vergleich kann man etwa die mit Hilfe der Methode der paramagneti- 
schen Resonanz am Er!67+++ gewonnenen Hyperfeinstrukturdaten heranziehen. 
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Uber den Ursprung von Coriolis- 
und Zentrifugalkraften in stationaren Réaumen 
Von 
CHARLOTTE SOERGEL-FABRICIUS 


(Eingegangen am 10. November 1960) 


Die Coriolis- und Zentrifugalkrafte werden mit Hilfe der Geodatengleichung defi- 
niert, wenn diese in Komponenten nach einem orthogonalen, im Sinne der Statio- 
naritat ruhenden Bezugssystem geschrieben ist. Die Feldgleichungen der allge- 
meinen Relativitatstheorie zeigen, da8 das Coriolisfeld auf Ahnliche Weise vom 
Impuls der Materie erzeugt wird, wie ein Magnetfeld vom elektrischen Strom. Als 
Quellen des Zentrifugalfeldes treten auf: einmal die kinetische Energie bewegter 


Materie; zum andern eine Art , Energiedichte des Coriolisfeldes‘‘. Die Ergebnisse 


werden im Zusammenhang mit dem Machschen Prinzip diskutiert. 


Einfiihrung 

Die Tatsache, daB in gewissen Bezugssystemen Coriolis- und Zentri- 
fugalkrafte auftreten, hat seit NEWTON immer wieder Physiker und 
Philosophen beschaftigt, weil dadurch anscheinend die Realitat des 
absoluten Raumes bewiesen wird. E. Mach vermutete in der Wechsel- 
wirkung der zu diesem Zweck beobachteten K6rper mit den Massen des 
Fixsternhimmels den wahren Grund fiir das Auftreten solcher Krafte?. 
A. Erystery hoffte bei der Aufstellung seiner allgemeinen Relativitats- 
theorie diese Vermutung bestatigen zu kénnen®. Die erste quantitative 
Untersuchung iiber den Ursprung von Coriolis- und Zentrifugalkraften 
verdankt man H. THIRRINGS, der das Gravitationsfeld in einer rotieren- 
den Hohlkugel in linearer Naherung zur pseudoeuklidischen Metrik 
berechnet hat. Die Bewegungsgleichungen fiir einen Probekérper ent- 
halten Terme, die im Sinne der Newtonschen Mechanik als Coriolis- und 
Zentrifugalkrafte gedeutet werden kénnen. 

Der in diesem Beispiel erkennbare Zusammenhang zwischen den 
Tragheitskraften und der Bewegung von Materie soll in der vorliegenden 
Arbeit allgemein fiir eine stationare Metrik abgeleitet werden. Dabei 
wird angenommen, da8 der Beobachter samt seinem Bezugssystem im 
Sinne der Stationaritat ruht; das ist beispielsweise bei Messungen in 
einem rotierenden Laboratorium (bzw. auf der Frde), ebenso beim 

1 Macu, E.: Die Prinzipien der Mechanik, historisch-kritisch dargestelit. 
Leipzig 1897. 

2 Erystern, A.: Ann. d. Physik 49, 769 (1916). 

8 TurrRING, H.: Phys. Z. 19, 33 (1918); 22, 29 (1921). 
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Thirringschen Modell der Fall. Die Analyse des dynamischen Verhaltens 
von Probekérpern ergibt sich aus der Differentialgleichung der Geodaten; 
das entspricht also ,,Fallversuchen“, aus denen man ja bekanntlich auf 
die Rotation des Laboratoriums (bzw. der Erde) schlieBen kann. 


Bezeichnungen und Definitionen 
Griechische Indizes laufen von 0 bis 3 
Lateinische Indizes laufen von 1 bis 3. 
ds*>0 bedeutet ein zeitartiges Linienelement; es bedeuten ferner: 
0, die gewohnliche partielle Ableitung 6/0 x“ 
A,, die kovariante partielle Ableitung 
d das totale Differential 
A den Laplace-Operator Af =g"’ V,,d, f 


Pd ee, = yi 0 
ist der Fundamentaltensor der 


Tue =) —41 ftir w=0=-0 ? eudoeuklidischen Metrik. 
Gee sur? i =v 
+1, wenn (u,v,0,0) eine gerade Permutation 
von (0, 1, 2, 3) ist, 
etree = + _4, wenn (u,v, 0,0) eine ungerade Permutation 


von (0,1, 2, 3) ist, 
0 bei zwei gleichen Indizes. 
GréBen, die sich auf den lokalen Ruheraum x° = const mit der Metrik 


g;, beziehen, sind durch einen Stern gekennzeichnet. Die natiirlich ge- 
messene Vakuumlichtgeschwindigkeit c ist gleich 1 gesetzt. 


1. Stationare Raume 
Ein ,,stationarer Raum“ wird bei A. LicHNEROw!Icz? als ein vier- 
dimensionaler, zweimal stetig differenzierbarer, normalhyperbolischer 
Riemannscher Raum W mit einem zeitartigen Killing-Vektorfeld & 
(d.h. A,é,+A,&,=0) definiert. Gleichbedeutend damit ist die Forde- 
rung, daB es méglich sei, in W Koordinaten einzufiihren, in denen 
Oo8uv =9, 800-9 
wird. Solche Koordinaten sollen im folgenden ausschlieBlich benutzt 
werden. Sie sind bis auf 
eine Eichtransformation x0! = 49 + 0! (x4) | 
und eine Raumtransformation «* = y* («*) 
festgelegt. 


(1) 


4 Licunérowicz, A.: Théories relativistes de la gravitation et de 1’électro- 
magnetisme. Paris 1955. 
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Die Metrik la8t sich dann in der Form schreiben*: 
dst = 2 (dx9 + pdx)? + gd" dx 
mit § =p 
i = S0il8oo 
Bin = Sin — S0iSorlSoo- 
Bei den zuldssigen Transformationen verhalt sich £ wie ein Skalar, 
&;, wie ein dreidimensionaler Tensor, und aus den g; (die sich nicht wie 


Vektorkomponenten transformieren) laBt sich der schiefsymmetrische 
3-Tensor 


(2) 


Fi, = 9; 9% — nF: 
bilden. 

Durch die Angabe von &, g;, und H;, ist die Metrik g,,, bis auf Eich- 
transformationen festgelegt. 

Die Koordinaten x“=(x°, x’) definieren in jedem Raumzeitpunkt 
ein Vierbein ae dessen Vektoren in Richtung der Koordinatenlinien 
weisen. Tensoren und Formen werden im allgemeinen auf dieses Vier- 
bein bezogen; so ist: 


eee “us gees Lu “A A ae 
dx =dx"e,; ds =B8y,Ex" dx”, 8, =6,6,. 


Will man die Messungen eines Beobachters beschreiben, so mu8 man in 
jedem Punkt seiner Weltlinie die Tensorkomponenten und Formen auf 
ein orthogonales, normiertes Vierbein oe beziehen, dessen zeitartiger 
Einheitsvektor @ tangential zu seiner Weltlinie liegt. Die drei dazu 
orthogonalen Einheitsvektoren @; spannen seinen lokalen Ruheraum 
auf®. Es ist also: = 


a% =e, mit w* =Abdx’ 

ds? = (w%)? —L)?=n,, of o* (3) 
_-S 

Nay = en bes 


Der Beobachter ruhe (im Sinne der Stationaritat); seine Weltlinie sei 


also x* = const. Daraus folgt dann @ = =e: Sein Bezugskérper soll 


ebenfalls ruhen. Dann sind die 2; = A;* (x‘)@, durch — g;, dx‘ dx* =X (w*)? 
bis auf eine dreidimensionale Drehung @;, = Ci (x‘) é,, CE = Cj festgelegt. 
Aus (2) und (3) entnimmt man unter diesen V oraussetzungen Tir, Az 
und die reziproke Matrix Aj: 


Ag =F AS =é9Q,; Ai =0 Ai = Ai (x) 
Ap=1/§ AlL=—g; Ap=0 A, =A; (x). 


5 Vgl. Prrani, F.A.E.: Bull. Acad. Polon. Sci., Cl. TIT 5, 443 (1957). 


(4) 
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2. Bewegungsgleichungen 


Das dynamische Verhalten von Probekérpern soll an der Gleichung 
der Geodaten diskutiert werden. In dem Bezugssystem 2; lautet sie: 


d 
se Ot 70% y ub ut =0 
=: — = 
: axe we > & 
mit “4 = =v Ap aah 
rr 5 Ca also wu : 
duk& 
— y¥ d, uz 
ae Oy U 


und vpry = Rotationskoeffizienten nach CHRISTOFFEL. Sie berechnen 
sich aus den At nach den Formeln: 


Yapy = 2 (Cupy + Cavs — Cpya) = —Yeay 
Cay = AB Ay 0,, AF = 0, AS) 
also 
ae ee 
Yi0o E 


bei geeigneter Wahl der ors (x*). 


Waren die Koordinaten x‘ langs der Weltlinie des Beobachters réumlich 

geoditisch, d.h. ;,=—6;,, 0,8:,=0, so kann man A} =6% wdhlen. 
Die Aufspaltung der Geodatengleichung nach Raum und Zeit ergibt: 
den Energiesatz: 


ZOO Uy ad te 
ae + ue u E =i (0) 
und die Impulssatze: 
F 
4 ks eH tute — Ze ud u® = 0 
ds = é 


Bei den zulassigen Transformationen haben die einzelnen Glieder fiir sich 
skalaren bzw. vektoriellen Charakter. 
Der Energiesatz laBt sich in die Form bringen 


— const, (5) 


wobei m, eine Massenkonstante ist und 
k 
be Mee Be SS (62)2. 
pia, p= S06) 


Er geht in den Energiesatz der speziell-relativistischen Gravitations- 
theorie tiber, wenn man £=1+® setzt, wo @®<o0 das Newtonsche 
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Gravitationspotential ist (eventuell einschlieBlich des Potentials von 
Zentrifugalkraften). 


Die Impulssatze lassen sich in die Form bringen: 


d [mB mM A i ae eee SS 
—&[B,h| +>; =0 
ae a ted roa - (6) 


ne > =F 1 ijk A > d 
pape, b= ee Eiger a oe 


Im Sinne der speziell-relativistischen Mechanik bedeutet das von der 
Geschwindigkeit unabhangige dritte Glied die klassische Gravitations- 
und Zentrifugalkraft. Die mit der Geschwindigkeit des Probekorpers 
linear anwachsende und zu ihr senkrechte Kraft (zweites Glied) bedeutet 


eine Corioliskraft. Definiert man (wie es normalerweise geschieht) 


1 guvan u, 0,4, als Rotation der Weltlinien mit dem Tangenten- 


28 - > 
vektor u“, so erweist sich = h gerade als Rotation der x°-Linien. 


Die Verhiltnisse lassen sich am Beispiel eines rotierenden Labora- 
toriums im pseudoeuklidischen Raum verdeutlichen: In Polarkoordinaten 
sei die Metrik durch den Ausdruck gegeben: 


dst =dP— (dr +rd# +7 sin? d (dp —wat)?), 
Man findet daraus: 


&2 = 4 — 72 sin? Fw? 


2yq@ sin? 
0 0 = genes’ 
§ 
272 i 
Hi, a 0 0 27 @ sin & cos o 
e4 
2va@sin? & 2r27wsin’d cos} 
ia 9 (ee 0 
5 g 
—1 0) O 
ered (as) Fe ) 
stk 2 sin? o 
7“ SIN 
og? gy owen 
£2 
iS / 
] hi PEON, ; “) me 20 Pe 
also h+* = —,- {cos 8, —sin#, 0} oder A ==. Fihrt man den Vektor 
> 


; $ 
a+=r sind @ {sin &, cos B, 0} (Abstand von der Drehachse) ein, so wird 
der Energiesatz: 


pe / 4 — wa? = const 


ya 3s p 
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und der Impulssatz: 


d mB ius Paha oe 
= Fass apna C1B.8] +0%2) =o. 


Bis auf den Faktor €2 21 im fe, — er riihrt von der Nicht-Euklidi- 
zitat der Metrik g;, des lokalen Ruheraumes her — entspricht er der 
klassischen Formel fiir Relativbewegungen. 

Das rotierende Koordinatensystem ist im pseudoeuklidischen Raum 
auf einen Bereich aw<1 beschrankt. Im Einstein-Kosmos mit dem 
Kriimmungsradius R kann man hingegen ein und dasselbe rotierende 
Koordinatensystem im ganzen Raum verwenden, wenn nur w<1 /R 
gewahlt wird. Die Metrik schreibt sich dann: 

ds* = dt? — R* (dy? + sin®y d9? + sin®y sin? 0 (dp —aw dt)?). 
Dieselben Formeln gelten fiir den Energie- und Impulssatz, wenn man 
setzt: 
P= hk siny 
w+ =w {cosd, — cosz sind, 0} 


a+ = Rsiny sind {cos sind, cos@, 0}. 


3. Ursprung der Corioliskrafte 
Der Zusammenhang zwischen dem dynamischen Verhalten eines 
Probekérpers und seiner Relativbewegung gegen Materie wird durch die 
Feldgleichungen gegeben. 
Ryy—¥(R +A) Ban =% Tur (7) 
Die orthogonalen Komponenten des Riccitensors sind bei LICHNEROWICz4 
berechnet: 


* & : 
Ri hin AG &) — = Hit He; 

1 
Rio= 32 Vj (@H; 2) (8) 
Ke —+Ag+5-m mit H?= 5 His Hil. 


Der Ursprung der Corioliskrafte 1aBt sich nun aus der Gleichung ablesen: 


1 
2 
Sie zeigt eine nahe Verwandtschaft mit der allgemeinen kovarianten 
Maxwell-Gleichungen. 
Sei By, = 9, ©; — 0,®, der Tensor der Feldgré8en 


V; FP —4* das System der tibrigen Maxwell-Gleichung. 


V,(e° Hi 4) =x Th". 
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In ruhendem Medium folgt dann fiir ein stationdares Magnetfeld 


Es hangt also das Magnetfeld mit dem elektrischen Strom genau so 
zusammen wie das Coriolisfeld mit dem Impulsstrom. Dabei entsprechen 
sich: 


Magnetfeld: Gravitationsfeld: 
die magnetische Induktion Bj x das Coriolisfeld H; x 
die Permeabilitat uw die aus dem skalaren Potential 
gebildete GréBe 1/&? 
die elektrische Stromdichte j# die modifizierte Impulsstrom- 


dichte — 2x & Ty? 


Diese Analogie besteht natiirlich nur, wenn man die stationare Welt 
nach Raum und Zeit aufspaltet, da sich nur dann von der Tensortheorie 
des Gravitationsfeldes eine raumliche Vektortheorie abspalten laBt. 

In linearer Naherung zum pseudoeuklidischen Raum (S4» = Nav + Vure 
Yu» <1) 1aBt sich die Differentialgleichung fiir das Coriolisfeld inte- 
grieren und fiihrt auf ein ,,Biot-Savartsches Gesetz": 

Da schon Hi7<1 ist, kann man in den Feldgleichungen * =1 setzen 
und den Unterschied zwischen dem orthogonalen und dem natiirlichen 
Bezugssystem @, und ey, vernachlassigen. 

Man erhalt dann (mit To' =f’) 


roth = — 2%, divh =0 


ein Vektorpotential @ mit der Bedingung div a =O entspricht dem Vektor 
der yp; mit der Koordinatenbedingung 9; yo =O. Fiir h ergibt sich damit 


Die Lésung der homogenen Gleichung verschwindet identisch, wenn man 
fordert, daB die Metrik im raumlich Unendlichen asymptotisch euklidisch 
wird, dh. fp =0, falls +0 fiir r—> oo. 

Dabei ist allerdings zu bemerken, da8 p nicht der raumliche Teil des 
Impulsvektors der speziellen Relativitatstheorie ist, sondern die drei 
raum-zeitlichen Komponenten des Energie-Impuls-Spannungs-Tensors 


zusammenfaBt, also eine etwas modefizierte Impulsdivhte darstellt. Fiir 
den Ansatz eines Materiefeldes 


oe — a) Uy, U, +- » Pre) Vi Vo 
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mit der Ruhdichte o, der Materiegeschwindigkeit u = { Prt pe \ 
Via Po Vix Be 


und den Eigenwerten und -vektoren Pie) und V# des Spannungstensors 


wird ne 
+ t Q ¥ e 2)t 
IB paSxs, apt Diba iO Ver. 


Ein Beispiel hierzu liefert der Thirring-Effekt. Innerhalb einer mit 
der Winkelgeschwindigkeit w rotierenden Hohlkugel vom Radius R und 
der Masse M wird das Gravitationsfeld in linearer Naherung durch 
die Metrik beschrieben®? 


1+3y gawoy —tawx 0 
ate fawy —1+4y 0) 0 
i —tuwx 0 —1+y 0 
0 0 0 yee Us 
mite 
 8aR 


y =—4a{(1 + $o8R) + 5 (2+ y?— 224) 0%}; 
dritte und héhere Potenzen in w sind vernachlaissigt ; fiir > oo sind die 
bei linearer Naherung iiblichen Grenzbedingungen Rie Niv: RELOLGert. 


Man berechnet daraus in derselben Naherung 
x 7 


ies 1 Se: 
g tlt Ke. Daten 


wo ns = 2a RG das Impulsmoment der Hohlkugel ist. 


4. Ursprung der Zentrifugalkrafte 
Aus dem Impulssatz (6) entnimmt man, da8 auf einen frei fallenden 
Probekorper auBer der Corioliskraft die nur von der Masse und dem Ort 


des Ké6rpers abhangige Kraft i= 7 ee wirkt. Sie enthalt die 
es 


Newtonsche Gravitationskraft und die Zentrifugalkraft. Um diese 
beiden Bestandteile zu trennen, muB man die rein zeitliche Komponente 
der Feldgleichungen untersuchen. Aus (7) und (8) folgt: 


, les &2 1 
~ hen + x(la— $044). 


Als Quellen des &-Feldes treten also auf: der iibliche Anteil des Energie- 
Impulstensors, welcher im Materiefeld 


# (Too — : r) Seyi a ee +2 > Po (WS) + 3] 


—_ 2 2 1— pf? 


6 HONL, H., u. E.-W. Mave: Z. Physik 144, 152 (1956). 
7 Bass, L., and F.A.E. Prrani: Phil. Mag. 46, 850 (1955). 
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betragt*, die im Sinne der elektrisch-dynamischen Analogie gebildete 
Energiedichte des Coriolisfeldes — 2 H® (vgl. 8) und das A-Glied. 


Es scheint hiernach sinnvoll, alles, was nicht den Charakter der 
Newtonschen Gravitationskraft besitzt, als Zentrifugalkraft zusammen- 
zufassen, d.h. die von p’ und H herriihrenden Krafte als Zentrifugal- 
krafte zu bezeichnen. 

In Verbindung mit einem Coriolisfeld tritt demnach stets ein Zentri- 
fugalfeld auf (eventuell ohne Krafte, wenn das zugehérige Potential 
zufallig konstant ist, wie z.B. im Gédelkosmos); und zwar ist es, wie 
unter anderem das Beispiel des rotierenden Laboratoriums im pseudo- 
euklidischen Raum zeigt, dem Quadrat der Coriolisfeldstarke propor- 
tional. 

In linearer Naherung zum pseudoeuklidischen Raum (z.B. beim 
Thirring-Effekt) tritt dieser Anteil der Zentrifugalkraft als quadratischer 
Term in der Stérung nicht in Erscheinung. Es bleibt aber noch eine mit 
dem Quadrat der Geschwindigkeit der felderzeugenden Materie anwach- 
sende Kraft, namlich die von der kinetischen Energie der bewegten 
Materie hervorgerufene Gravitationskratt. Im Innern eines rotierenden 
Hohikérpers (Thirring-Effekt) ist sie bei Vernachlassigung hdherer 
Potenzen in der Winkelgeschwindigkeit @ zu @* proportional und nach 
aufen gerichtet, tragt also die beiden Hauptmerkmale einer Zentrifugal- 
kraft. 

Die Differentialgleichung fiir € im Materiefeld laBt sich in dieser 
Naherung vereinfachen zu 


a ne a 2, 1 
SS ne 1— Bp? + Di Peo {(v) 2) | 
xo 1+ 6? x0 ry 

2 4-67 i (a2 oa eae 


—x/2 (Ruhenergiedichte +4 x Dichte der kinetischen Energie). 


Der Faktor 4 ist an dieser Stelle nicht wesentlich, denn auch der Druck 
kann Glieder liefern, die zu p’? proportional sind: Vernachlassigt man 
hdhere als 2. Potenzen in f’ und setzt weiterhin p und ¢ als klein voraus, 
so ist 
Uy A 
Los = OUgU,, T3, =0 


* Die Ausdehnung der elektrisch-dynamischen Analogie auf das elektrische 
Potential @ und das Gravitationspotential € wiirde hier eine Quelldichte 
—2xo(1+0(f?)) + Beitrag der Spannungen erwarten lassen. Das Vorzeichen 
ergibt sich daraus, dab die Gravitationskraft zu grad &, die elektrische Kraft zu 
—gradq proportional ist. Der Faktor 4 rihrt von dem grundlegenden Unterschied 
zwischen Vektor- und Tensortheorie her [vgl. (6) und (8)!J. 

8 Hunp, F.: Z. Physik 124, 742 (1948). 
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ein Ansatz fiir den Energie-Impulstensor, der bei beliebiger Wahl von 
@ und w, den Erhaltungssatzen in erster Naherung geniigt. Es wird 


damit 
Pay =— Be, Au = p’, Pio) = Psy = 9, 
also 


Ag = *2 (4 +8°9); 
nur das Doppelte der kinetischen Energie ist Quelle der Zentrifugalkraft *. 


5. Die Corioliskrafte 
im Zusammenhang mit dem Machschen Prinzip 
Unter dem ,,Machschen Prinzip‘‘ versteht man mit EINSTEIN die 
Gesamtheit von Forderungen, welche mit der Frage nach dem Ursprung 
der Tragheitswirkungen zusammenhingen und auf eine Auffassung 
hinzielen, wonach Coriolis- und Zentrifugalkrafte durch Relativbewe- 
gungen der Materie, speziell durch relative Rotationen, erzeugt werden **. 
Das Ergebnis der vorangehenden Abschnitte zeigt nun, daB bewegte 
Materie tatsdchlich als Quelle fiir diese Krafte auftritt. Es ergibt sich 
allerdings keine zahlenmaBige Beziehung zwischen Coriolis- und Zentri- 
fugalkraft. Uberhaupt wird letztere wegen ihrer prinzipiellen Ununter- 
scheidbarkeit von der Newtonschen Gravitationskraft in der Wirkung 
auf Probekorper erst durch Riickgriff auf die Feldgleichungen definiert, 
und selbst hierbei auf zwei unabhangige Ursachen zuriickgefiihrt: auf 
die nach der speziellen Relativitatstheorie zu erwartende Massenzunahme 
bewegter Materie (kinetische Energie) und auf die sich als AbstoBung 
auBernde Wirkung der potentiellen Energie des Coriolisfeldes, einen ty- 
pisch nicht-linearen Effekt der allgemeinen Relativitatstheorie. Die 
Corioliskraft dagegen laBt sich schon allein durch die Bewegungsgleichun- 
gen definieren und zeigt einen exakten quantitativen Zusammenhang 
mit dem Impulsmoment der felderzeugenden Materie. Deshalb soll die 
folgende Diskussion vorwiegend auf die Corioliskrafte beschrankt bleiben. 
Nun sind aber die Feldgleichungen Differentialgleichungen. Ihre 
Lésungen werden durch die Quellen noch nicht eindeutig bestimmt; um 
sie vollstandig festzulegen, sind auSerdem Grenzbedingungen (bzw. 
Aquivalente globale Forderungen) notwendig. Beispielsweise wurde bei 
linearer Naherung zum pseudoeuklidischen Raum stets g,,—%,, fiir 
y—> oo vorausgesetzt. Bei rein lokalen Problemen sind nun die Grenz- 
bedingungen Anschlu8bedingungen an die umgebende Metrik und 
~ * In diesem Faktor der kinetischen Energie (mit und ohne Beriicksichtigung 
der Spannungen) unterscheiden sich die spateren Verbesserungen® und * von der 
urspriinglichen Arbeit von THIRRING®. 
xx Eine ausfiihrliche Diskussion des Machschen Prinzips findet sich bei H. DEH- 
NEN, H. H6nx u. K. WestprFauL, Ein heuristischer Zugang zur allgemeinen Rela- 
tivitatstheorie, §6. Ann. d. Physik (im Erscheinen). 


Z. Physik. Bd. 161 ar 
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gewahrleisten gegebenenfalls die Fortsetzung eines schon vorgegebenen 
Coriolis- und Zentrifugalfeldes. Um entscheiden zu k6nnen, ob das 
gesamte Coriolis- und Zentrifugalfeld an einem Ort im Sinne des Mach- 
schen Prinzips von bewegter Materie erzeugt wird, mu man die Mog- 
lichkeit, daB auBerhalb des betrachteten Gebietes felderzeugende Materie 
unberiicksichtigt geblieben ist, ausschlieBen; d.h. man muB Lésungen der 
Feldgleichungen untersuchen, welche sich auf das gesamte Raum-Zeit- 
Kontinuum beziehen, entsprechend dem kosmologischen Charakter des 
Machschen Prinzips. Bei der Konstruktion solcher Lésungen diirfen 
nur die in (1) aufgefiihrten Raum- und Eichtransformationen verwendet 
werden, solange man sich wie in der vorliegenden Arbeit auf stationare 
Probleme beschrankt. Rotierende Koordinaten im ebenen Raum liefern 
somit keine Aussage tiber das Machsche Prinzip, denn sie sind auf einen 
begrenzten Bereich des leeren Raumes beschrankt. Der Einstein-Kosmos 
aber ist ein dem Machschen Prinzip entsprechendes Modell: Coriolis- 
krafte treten genau in denjenigen globalen Koordinatensystemen auf, 
in denen die Materie rotiert. Der Gédel-Kosmos liefert ein Gegenbeispiel 


(Ti =0, h+ 0), an dem die Bedeutung der Grenzbedingungen ersichtlich 
wird. 

Die Forderung des Machschen Prinzips muB also hinsichtlich der 
Corioliskrafte strenger so formuliert werden: Wenn Tj =0 ist, dann soll 


auch h=0 sein: d.h. wenn das Impulsmoment im ganzen Kosmos ver- 
schwindet, so sollen auch nirgends Corioliskrafte auftreten. 
Sie ist erfiillt: 


4. bei rdumlich offenen Weltmodellen, wenn sie asymptotisch eukli- 
disch sind (vgl. die Definition in *, S. 139). Ein Beispiel hierfiir lefert 
der Thirring-Effekt ; 

2. bei raumlich geschlossenen Weltmodellen (der dreidimensionale 
Raum muB dabei allerdings nicht nur kompakt, sondern auch noch 
orientierbar sein; das bedeutet, daB Zukunft und Vergangenheit global 
unterscheidbar sein miissen und ist wohl bei allen gelaufigen kosmologi- 
schen Modellen der Fall). — Ein Beispiel hierfiir liefert der Thirring- 
Effekt im Einstein-Kosmos?. 

Beide Bedingungen lassen sich aus Satzen von LICHNEROWICZ 
(4, S. 146 und S. 125) ablesen, die mit Hilfe der dort (S. 125) abgeleiteten 
Beziehungen 


{ffé gp, Rodt = lal = H*dt — dal FluB p do 


c Oc 


° 


mit NS = p, Hh 


9 SorrGEL-Fapricius, C.: Z. Physik 159, 541 (1960). 
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bewiesen werden kénnen. (Das Oberflachenintegral verschwindet jeweils 
unter den Bedingungen 1. und 2.). 

Dieselben Bedingungen garantieren auch, wenn das kosmologische 
Glied A =0 ist, daB der 4-dimensionale stationare Raum lokal pseudo- 
euklidisch wird, sobald er quellenfrei ist (4, S. 142 und S. 138), und damit 
das Erfiillt-sein einer weiteren Forderung des Machschen Prinzips”, 

Der offene asymptotisch euklidische Raum 14Bt sich aber dennoch 
nicht mit dem Machschen Prinzip vereinbaren, denn gerade durch diese 
Grenzbedingungen wird der absolute Raum NEwrons wieder eingefiihrt. 
Der kompakte und orientierbare stationare Raum scheint dagegen allen 
im Machschen Prinzip enthaltenden Forderungen zu geniigen. Aller- 
dings existieren keine solchen kosmologischen Lésungen der Feldglei- 
chungen unter den Bedingungen A =0 und g;, negativ definit S445) 
Immerhin mag die vorstehende Diskussion zu der Vermutung fiihren, 
daB auch unter den expandierenden Weltmodellen die raumlich ge- 
schlossenen und mur diese dem Machschen Prinzip geniigen!. 

Fiir viele klarende Diskussionen bin ich Herrn Professor H. HONL dankbar, 


in dessen Institut diese Arbeit mit Unterstiitzung durch die Deutsche Forschungs- 
gemeinschaft durchgefiihrt werden konnte. 


10 Prrani, F.A.E.: 50 Jahre Relativitatstheorie, S. 199. 
11 HO6NL, H.: Z. Naturforsch. 8a, 2 (1953). 
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Aus dem Institut fiir Reaktorwerkstoffe der Kernforschungsanlage Jiilich* 


Uber den Einflu8 der Anharmonizitat 
auf die thermische Réntgenstreuung an Kristallen 
Von 
Harro Haun und WoLFcanG LuDWIG 
Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 5. November 1960) 


The effect of vibrational anharmonicity on the thermal scattering of X-rays from 
crystals is calculated for temperatures above the Debye temperature. A revised 
method of interpreting the experimental data is suggested. The (temperature 
dependent) dispersion curves (frequency vs. wave-vector) for small wave-vectors 
are determined by the isothermal rather than the adiabatic elastic constants. 
A procedure is outlined to extrapolate from the (temperature dependent) scattering 
data the (temperature independent) dispersion curves which correspond to the 
harmonic approximation. 


1, Einleitung 


In den letzten Jahren hat sich die Untersuchung der thermischen 
Réntgenstreuung an Kristallen als ein geeignetes Mittel erwiesen, um 
Aussagen itber die zwischen den Gitterbausteinen wirkenden Krafte zu 
erhalten. Es ist iiblich anzunehmen, daB sich diese Krafte durch eine 
potentielle Energie @(...v9...) beschreiben lassen, die nur von den 
Lagen v9 der Atome1... ) ... N abhangt **. Bewegen sich die Atome nur 
wenig um ihre mittleren Lagen RK, so ist die Entwicklung der potentiellen 
Energie nach den Auslenkungen q® sinnvoll: 


r= R + q? (1.1) 
®—6,+6,4+0,40,4+06,+.--- (13) 


PD, — P(. a) Le 13 PD, = SS gp" gm = 0; ®, = a ow) pn n ane q" 


‘ PT il a 
m,? mn 
+4 
i “= 1 (1.2) 
Dp. = xs NULP AML It pp. ron NT OHmrpr pm pn pp pt 
Se ol Dd OTT RTs Ti Oe P, 41 DOT Thi Ts TF RT: 
nmunrp mipr 
ijk igkt 


Die Kopplungsparameter (K.P.) y-ter Ordnung ®'--(... 99...) sind 


te . . ¢ ques 
definiert durch die y-ten Ableitungen von ® nach den r), genommen an 


* Gegenwiartige Adresse: Aachen, Muffeter Weg 3. 
** Adiabatische Naherung von M. Born u. R. OPPENHEIMER: Ann. Phys., Lpz. 
84, 457 (1927) 
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den mittleren Lagen #5. Die K.P. erster Ordnung ©" verschwinden in 
primitiven Gittern!.2, auf die wir uns beschranken wollen. 

Bei allen bisherigen Interpretationen der Streuexperimente!:3,4 
wurde die Entwicklung (1.2) bereits nach dem quadratischen Glied ab- 
gebrochen. Dann stimmen die mittleren Lagen mit den durch das 
Minimum der potentiellen Energie definierten Ruhelagen iiberein*: 
Ro =. Die Eigenschwingungen eines Kristalls sind in dieser quadra- 
tischen Naherung ebene harmonische Wellen, deren Frequenzen @ (f, A) 
aus den K.P. zweiter Ordnung berechnet werden kénnen?.5, Sie hangen 
von der Wellenlange (Wellenzahlvektor £) und der Polarisation 2 [Pola- 
risationsvektor ¢(f, 2), A=1, 2,3 fiir die verschiedenen Zweige| der 
Gitterschwingungen (Phononen) ab. In dieser harmonischen Naherung 
lassen sich die Eigenfrequenzen aus der thermischen Réntgenstreuung 
relativ einfach bestimmen?:‘. 


Die Intensitat der Streustrahlung ist im wesentlichen gegeben durch 
den Faktor®** 


P= > per) _ yy psa | 
5b’ 5 


aa 4: 
yD frei SR? » ef 8 (q9=49) | | ai 
u) 


wo /(&) der Atomformfaktor und & die Differenz der Wellenzahlvektoren 
von einfallendem und gestreutem Rontgenstrahl ist. Zu mitteln ist tiber 
die jeweiligen Lagen q) der Atome. Fiir hohe Temperaturen (oberhalb 
der Debye-Temperatur), auf die wir uns der Einfachheit halber be- 
schranken, ist die Gewichtsfunktion 


p—PkT ep (P—M)/kT 


= = : ee yal N : 
vee bean fe Wk? gz fe P-OMkT az ? at dq esas dq , (1 4) 


mit ® nach (1.2). In der harmonischen Naherung ist ®— ®, =O,, Die 


* Alle auf diese Ruhelagen bezogenen Gréf8en sind im folgenden mit einer 
Tilde (~) versehen. 

** In (1.3) wurde (1.1) beriicksichtigt und o. B. d. A. 3i°=0 gesetzt. Ferner 
wurde, wie tiblich, der Einfachheit halber ein unendlicher Kristall zugrunde gelegt, 
der in Periodizitatsvolumina V aus N Atomen eingeteilt ist. Die mittleren Lagen 
sind dann 29 = Ah, wo § ein Vektor aus ganzzahligen Komponenten ist und 4 die 
Matrix aus den Basisvektoren, die das Gitter aufspannen. 

1 Born, M., and G.H. Becsie: Proc. Roy. Soc. Lond. A 188, 179 (1946). 

2 LEIBFRIED, G.: Handbuch der Physik, Bd. VII/1, S. 104—324. Berlin-Géot- 
tingen-Heidelberg: Springer 1955. 

3 WALKER, C.B.: Phys. Rev. 103, 547 (1956) und die dort zitierten Arbeiten. 

4 O_MER, P.: Bull. Soc. frang. Minér. 75, 197 (1952). — Acta crystallogr. 1, 


57 (1948). 
5 Born, M., and K. Huanc: Dynamical Theory of Crystal Lattices. Oxford 1954. 
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Verteilung der Auslenkungen ist dann gauBisch. Fiir eine solche Ver- 
teilung laBt sich leicht zeigen, daB 


(qq?) _ -—41 8 (q9—a?) |? (4.5) 


35 = 
gilt’. Die quadratischen Mittelwerte lassen sich ebenfalls leicht berech- 
nen?»®, Dann wird 


T= NY pe®®. exp|—*T y —e (1-8 ®)), (1.6a) 
‘Dp fA 


(M = Masse der Atome). 


Entwickelt man nach dem mit et®” behafteten Term in der Exponen- 
tialfunktion, so wird daraus 


kT RE ik 
I=Nftexp| N re |X {Nb, (*)+KT — 5 (& +8) + 
r (1.6b) 
laa) (R) B (K’)? , 
5 cient 2, (Moo)? dp (@+E+F) + = 1, 
AK 


da Py, ei 8) _ 6,(%) eine 5-Funktion mit der Periodizitat des rezi- 
een Gitters ist. @’,@’ stehen fiir @(f’, 2’), @(f, 2’). 

Gl. (1.6b) ist die Grundlage fiir die Auswertungen der thermischen 
Rontgenstreuung. Der erste Term in der geschweiften Klammer gibt 
nur in den Laue-Punkten einen Beitrag zur Intensitat, wahrend die 
anderen Terme zwischen den Laue-Punkten Beitrage liefern. Diese 
Terme beschreiben die sog. Ein-, Zwei-, ...Phononen-Prozesse, bei 
denen jeweils ein, zwei,...Phononen f, f und?’,... an der Streuung 
beteiligt sind. 

Wenn diese Terme mit wachsender Ordnung schnell kleiner wiirden, 
brauchte man aufer dem ersten nur noch das zweite Glied in der ge- 
schweiften Klammer zu beriicksichtigen und kénnte @ (f, 4) daraus be- 
stimmen. Leider sind die naichsthéheren Glieder aber nicht zu vernach- 
lassigen, sondern miissen bei der Auswertung beriicksichtigt werden®:*. 
Aus den Frequenzen @ (f, 4) lassen sich dann unter vereinfachenden An- 
nahmen iiber die Reichweite der atomaren Krafte die K.P. zweiter Ord- 
nung ermitteln. 

Bei einer genaueren Untersuchung der Eigenschaften von Kristallen 
stellt sich heraus, da der harmonische Ansatz fiir die potentielle 
Energie nicht ausreicht. Man muB vielmehr, um z.B. die thermische 


8 James, R.W.: The Optical Principles of the Diffraction of X-rays. London 
1948. — ZACHARIASEN, W.H.: Theory of X-ray Diffraction in Crystals, New York 
1945, und viele andere. 


? Brocn, F.: Z. Physik 74, 295 (1932), FN. S. 309. 
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Ausdehnung und die Temperaturabhangigkeit der elastischen Konstanten 
beschreiben zu kénnen, in der potentiellen Energie héhere, anharmoni- 
sche Glieder ®,, ®, beriicksichtigen. 


Dabei hat sich gezeigt, daB eine Reihe von Beziehungen, die in der 
harmonischen Theorie abgeleitet wurden, fragwiirdig oder sogar falsch 
werden 2: 8, 9,10, 

Deshalb soll hier versucht werden, den Einflu8 der Anharmonitat 
auf die thermische Réntgenstreuung zu diskutieren. Insbesondere 
interessierte uns die Frage nach der Bedeutung der Frequenzen, die man 
aus den Messungen der Intensitat zwischen den Laue-Punkten ermittelt, 
und welche Korrekturen man insgesamt zu beriicksichtigen hat. 


Die Rechnung selbst ist etwas langwierig und hier nicht im einzelnen 
angegeben. Insbesondere haben wir, um die Darstellung nicht zu um- 
fangreich werden zu lassen, des 6fteren auf zwei andere Arbeiten®: 9 iiber 
den Einflu8 anharmonischer Effekte auf Kristalleigenschaften hinge- 
wiesen. Dort ist ein groBer Teil der hier benutzten Beziehungen dis- 
kutiert. Wir betrachten hier nur primitive Gitter bei hohen Tempe- 
raturen (oberhalb der Debye-Temperatur). Eine quantenmechanische 
Rechnung fiir den ganzen Temperaturbereich soll spater durchgefiihrt 
werden. Der Einflu8 der Anharmonizitat wird auch bei der Neutronen- 
streuung eine ahnliche Rolle spielen. Er mu8 bei der Auswertung der 
Experimente dann auch beriicksichtigt werden. 


2. Berechnung der Streuintensitat 


Bei Beriicksichtigung anharmonischer Effekte stimmen die mittleren 
Lagen 9 nicht mehr mit den durch das Minimum der potentiellen 
Energie definierten Lagen iiberein. Vielmehr sind sie als Ausgangslagen 
fiir die Entwicklung (1.2) so gewahlt, daB sie die wirklichen mittleren 
Lagen der Atombewegung bei einer (festen) Temperatur T sind. Da- 
durch ist in den % selbst noch ein anharmonischer Effekt (thermische 
Ausdehnung) enthalten. Fiir eine genauere Diskussion vgl. *°. Wir 
kénnen jedoch nach wie vor annehmen, da die Entwicklung (1.2) sinn- 
voll ist, wenn wir uns auf geniigend tiefe Temperaturen beschranken. 


Nun ist 


Sy eis(q>—q°) (2.1) 
mit der Gewichtsfunktion (1.4) zu berechnen. Die Entwicklung der 
potentiellen Energie (1.2) brechen wir jetzt nach dem Glied ®, ab, weil 


8 Lupwic, W.: J. Phys. Chem. Solids 4, 284 (1958). 
9 LEIBFRIED, G., and W. Lupwic: Solid State Physics, Bd. 12. New York u. 


London 1961. 
10 LEIBFRIED, G., u. W. Lupwie: Z. Phys. 161 (im Druck). 
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sich bei der Diskussion anderer anharmonischer Effekte gezeigt hat, da8 
das eine gute Naherung ist, solange man nicht in die unmittelbare Nahe 
der Schmelztemperatur kommt®,%. Dann erhalten wir 


p= W==@, + Q,. (2.2) 


Ferner definieren wir einen , quasiharmonischen* Mittelwert durch 


fs-e Pdr 


Cie 
fe Pdr 


(2.3) 


,, Quasiharmonisch" bedeutet hier, daB @, (..R..) zwar formal genau 
mit dem Ausdruck der harmonischen Naherung iibereinstimmt, daB es 
aber tiber die mittleren Lagen %9(T) einen anharmonischen Effekt 
(thermische Ausdehnung) enthalt. Dasselbe gilt fiir alle aus ®, abge- 
leiteten GréBen, wie z.B. die Eigenfrequenzen. 

Der Ausdruck (2.2) 14Bt sich exakt nicht auswerten. Das iibliche 
Verfahren ist dann, die Terme ®, + ®, = W als Stérung zu behandeln*: 


Ces gat —p{sw™ eg Ww" “i 
a = re x Ps 

4A p2{spae* — soya" 250%" Wt +25(W)} 4+ | Cb 
Hier lassen sich zundchst noch einige Vereinfachungen vornehmen. Zur 


Beschreibung der anharmonischen Effekte geniigt es im allgemeinen, 
wenn wir 


@, bis zu quadratischen, ®, bis zu linearen Gliedern (2.5) 


beriicksichtigen. Héhere Glieder wiirden Effekte liefern, die von der 
gleichen Gréenordnung sind wie die Effekte der in (2.2) vernachlassig- 
ten Terme ®,,®,,... Sie machen sich nur in der Nahe des Schmelz- 
punktes bemerkbar. Ferner ist ®,’"=0 (vgl. ®® und Anhang). Damit 
wird aus (2.4): 


Sp at gah —— Bs®,"" et B{s®,"" Se: 3° @7"} te ! 
4 4p? {soe — Be}. 
Bei Beriicksichtigung von (1.2a) sehen wir jetzt, daB die in (2.6) tiber die 


quasiharmonische Verteilung zu mittelnden Ausdriicke alle von der 
Form 


(2.6) 


git gq’... eb (a? 2°) (2.7) 


* Dieses Verfahren ist korrekt, obwohl es eine Entwicklung nach GréBen 
(®,, @,) ist, die proportional zu N sind. Das muB so sein, da sp selbst eine von N 


unabhangige GréBe sein mu (vgl. dazu ahnliche Entwicklungen fiir die Zustands- 
summe in *). 
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sind. Die Mittelwerte lassen sich leicht angeben, wenn wir von der 
Funktion 


er: 

S = ef RNP (2.8) 
ausgehen ; lege Differentiation nach einem speziellen K™ schafft einen 
Faktor 7 ce “vor den Exponentialausdruck. Haben wir Geshell den Mittel- 
wert 5?” berechnet, so erhalten wir die Mittelwerte ges”, ggs”. 


durch Differentiation von S*” nach den betreffenden feet: ape Mittel- 
werte der Ausdriicke (2.7) erhalten wir, wenn wir nach Durchfiihrung der 
Rechnung setzen 

K) = K;; kj =—K,, 


KAP=0 fir g+h,g+0. 


Ebenso erhalten wir die Mittelwerte von gi'g"..., wenn wir am Ende 
alle K} =O setzen. 


Der Mittelwert von (2.8) iiber die quasiharmonische Verteilung ist 
leicht zu berechnen (vgl. Anhang). Es ergibt sich 


aah (RS e) Tie git 99" 
Sai = exp{— 3 aN Dh Mar(t ER |. (2.9) 


(R99 = RI — R9). Die Eigenfrequenzen sind gegeben durch 


Ma? (E, 2) = 2 4i(0 ee; tg(t) = DOP ett? (2.10) 
5 


w (f, A) und e(f, 4) enthalten jetzt, da sie sich auf die mittleren Lagen x 
beziehen, einen anharmonischen Anteil. Dagegen ist £99 frei von jeder 
Anharmonizitat, da £ proportional zu einem Vektor des reziproken Gitters 
ist, dessen Produkt mit 9 eine reine Zahl liefert (fiir eine genauere Dis- 
kussion vgl. ®:9). 

Mit (2.10) kénnen wir alle in (2.6) auftretenden Mittelwerte berech- 
nen (vgl. Anhang). Zur Abkiirzung fiihren wir die GroBen 


ML eR + e7RP 

Ore = Dd) OTP everes-e oil R™ + ye WiA1 a) 
AW eur nin? 
t7k 

now 4 7 aa 11 pt 
reer” { PMP @, e; e; e; ERM + ERT +E RP +E” RK") (2.114 b) 
Day yea = 2 pubs 
NM?* wnpr 


(e; = e(, 2’), Oe) oo’ = (f, H), oe .) : 


ein, die nichts anderes als die Fourier-Transformierten der K.P. sind. 
Diese enthalten auf Grund der Invarianz der ®}'?::: gegentiber Trans- 
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lationen um einen Gittervektor R9 = Ah 
ai a ae (2.12) 


ein Kronecker-Symbol* der Form 6,(£+ f+ ---). 
Im Rahmen unserer Naherung (2.5) 1a8t sich das Ergebnis schreiben 


= ‘ (Re)? Daeg 
5) = exp|— Sy ne aoa 


2 : [ore e le Prix (2.13 a) 
a ey ay coats Bae See a AK | 


fA vA 


hem 
Ceo. 


aw’ w’’)? 


(Ge) (Re’) (Wer) et? — 


= - (kT)? 
F=1 tamer Da 7 


— 2 ADE 7 SH (wayne (aerye™] + 


> N2M3/2 ow 2 
hE htt 
(kT)? ®;' Ag As D;: AgAg =e = "4 : 
T 4NeMP 2 Eee (Sey) (Weg) (Meg) (Sey) X (2.13) 
x F 4h! ee (+f) ru “ 2 et ( t, —f,) i 
ou t, f, 5 


kT)3 ee nae 
a mle > ( Aah (St ¢) (St 9) (8 es) (St e4) x 


@1 W304)” 
= pb) 99 | 
x [1 — ge R43 ith thy) | 
Nun k6énnen wir nach (2.5) den Ausdruck in der geschweiften Klammer 
von (2.43a) als Exponentialfunktion schreiben. Da die Abhangigkeit 
dieses Ausdrucks von (te)? [4 —e!t®”) dieselbe ist wie in dem quasi- 


harmonischen Term vor der Klammer, kéiunen wir beide Terme zusam- 
menfassen und statt (2.13a) schreiben 


_ kT R e)? man 
Sy = €XP| — ead — #t®)]x F (2.14) 
N 4 MS 
mit neuen Frequenzen 
: Let"); tt -¥ 
1 1 kT Paarl? ® 
2 — 9 Tie yy bi. = a ‘ as (2.1 5 a) 
22? (f, A) cw? (f, A) 2No! a Oo . oa 
eg 
oder 
re Ree clea eee 
Qz sl Sa SL ENG Me 
(f, A) = p(t, A) = we ps w’2@/2 w’2 : (2.15 b) 
cy 


* Da die {-Werte diskret sind, ist 6,(f+ f+ +--+) nur eine bequemere Schreib- 
weise fiir das Kronecker-Symbol. 


———————— ee 
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Der Exponentialfaktor in (2.14) hat genau die Form wie der entspre- 
chende Streufaktor Sy der harmonischen Theorie, nur da die harmoni- 
schen Frequenzen durch die anharmonischen Q(f, 4) nach (2.15) zu er- 
setzen sind. Auf erdem tritt in (2.14) durch die Anharmonizitat ein 
Faktor F auf, der nicht ohne weiteres zu vernachlassigen ist, der aber 
andererseits auch nicht formal in eine ,,harmonische Form‘: gebracht 
werden kann, jedenfalls nicht ohne ziemlich willkiirliche und unanschau- 
liche Umformungen. Im nachsten Abschnitt wird gezeigt, daB die durch 
(2.15) definierten Frequenzen auch vom physikalischen Standpunkt her 
sinnvoll sind. 


3. Die Bedeutung der Frequenzen 2 (f, A) 

Um die Bedeutung der Frequenzen {2(f, A) in einfacher Weise zu 
sehen, diskutieren wir zunachst den Fall der linearen einatomigen Kette 
mit nachster Nachbarwechselwirkung allein (Federkonstante /, Anharmo- 
nizitatskonstanten g, /#) (Fig. 1). Die potentielle Energie ist 


BEDS Mag )* eee eg) 


A) 
1 n n—1\4 (3 
dered (tes eA)? + :, 
n 
ae =f. 0 Z. A 3 
000 00000000 000000000 000000000 J00000000 Q00000000 O00 
‘esis Maer hgh /7 

Fig. 1. Lineare Kette mit Massenpunkten (Masse M) an den Orten 0, +a, +2a,... Federkonstante f, 


Anharmonizitatskonstanten g, h 
und die (2.10) bzw. (2.11) entsprechenden GréBen sind (a = Abstand 
nachster Nachbarn) 

ow? = 4}/M sin? ka/2 
Dik _ _7 89/M3/2.. sin ka/2- sin k’a/2- sin k’’a/2 X 
x (—1)"0(R +R’ +R” — 20m/a) 


DPR RR” _ 16f/M?- sin ka/2- sin k’a/2-sin k'’a/2- sin k'a/2 X 
Xx D(H-1)™ (RAR AR AR — 20m/a). 


Fiir die anharmonischen Frequenzen erhalten wir 


Q2 = 4}/M {1 ss “A (g2 — ni sin? ka/2. (3.3) 
Nun beziehen sich die K.P. aber auf die mittleren Lagen bei der jeweiligen 
Temperatur, also auf a(7). Eine Entwicklung um die harmonischen 


mittleren Lagen a (Minimum der potentiellen Energie) liefert (vgl. °) 


(BSL RESTORE PATO RC =) 
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Die Differenz a—da,die thermische Dehnung, ist gegeben durch?: 
Pee 5} ty 2 (3.5) 
Ferner kénnen g und / in (3.3) bei Vernachlassigung hoherer Terme durch 
die auf das Minimum der potentiellen Energie bezogenen GréBen ersetzt 
werden: g(a) ~g(a4)=g; h(a) ~h(a) =. 
Mit i 

f(a) =7 (1 —kT- g/2P°) (3.6) 

erhalten wir 


( *—hif)|- sin* ka/2. (3.7) 


Die k-Werte sind fiir die 
lineare Kette gegeben durch 


Bao Ne 
a 


(vgl.2:°). Ebenso wie a hangt 
also k von der Anharmonizitat 
(und Temperatur) ab; dage- 
gen hangt ka=22/N nicht 
davon ab. 

Durch (3.7) wird jeder 


Eee é : en 
Fig. 2. Verlauf der Dispersionskurve 2 (k) fiir verschiedene Temperatur eine Dispersions 


Temperaturen T;>T,>T,>0 kurve 2 (k) zugeordnet (Fig. 2). 


Aus dieser Schar temperatur- 
abhangiger Dispersionskurven 
erhalten wir die harmonische 
Dispersionskurve, indem wir 
fiir jeweils festes ka den bei 
hohen Temperaturen (ober- 
halb der Debye-Temperatur) 
gemessenen Verlauf (2(T) li- 
near auf 7 =O extrapolieren 
i) T (Fig. 3). Die resultierende 


2(7) 


Fig. 3. Temperaturabhiangigkeit der Frequenzen Q(T) fiir Kurve ist in Fig 9 gestrichelt 
festes ka bei hohen Temperaturen (ausgezogen) und lineare ie 2 ee 
Extrapolation (gestrichelt) Dasselbe Ergebnis ergibt 


sich im dreidimensionalen Fall. 

Fiir jeden Zweig der Dispersionskurven erhalten wir in jeder Richtung 

von f eine Schar temperaturabhangiger Kurven, deren lineare Extra- 

polation auf T= 0 fiir festes ka jeweils die harmunische Dispersions- 
kurve liefert. 

Ferner interessiert der Quotient Q/k im Limes k—+0, da dieser im 

harmonischen Grenzfall die Schallgeschwindigkeit fiir elastische Wellen 
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liefert, die in einfachem Zusammenhang mit den elastischen Konstanten 
steht. In der harmonischen Theorie ist die Schallgeschwindigkeit 
temperaturunabhangig. 
Aus (3.7) folgt zunachst 
lim Q2/k? = fa?/M {1 — kT/27?(2¢2—Af)}. (3.8) 


k->0 


Um dimensionsmaBig in Uberein- 
stimmung mit denim raumlichen Fall 
definierten GréBen (elastische Kon- 
stanten, Dichte) zu kommen, ergan- 
zen wir die lineare Kette durch Paral- 
lelschaltung gleicher Ketten zu einem 
dreidimensionalen ,,Gitter‘‘ (Fig. 4), 
wobei zwischen den Ketten keine 
Wechselwirkung existieren soll, aber Fig. 4. Modell einer linearen Kette, die durch 

: parallele Anordnung mehrerer Ketten zu einem 
entsprechende Atome in allen Ketten raumlichen Gebilde erganzt wurde. Die Verbin- 
immer die gleichen Auslenkungen  {2icdenen Ketten denke man sich etwa durch 


haben sollen. Die Dichte QO ist dann starre Stangen der Lange a hergestellt 
M/a?, und man erhalt 


oe 


eS Ms deat 00 


00 QO000000 


00000000 


lim 2°)? = Clo (3.9) 
k> 
mit pis 
Ci — Fla{4 — kT/27*(2g2—h})} = ae 
=F /a {1 — kT/2}3 (2¢ —hj — gi} /a)} . 


Dabei ist (3.5) benutzt worden. C'*° ist genau die an anderer Stelle® ab- 
geleitete zsotherme elastische Konstante fiir hohe Temperaturen. Da die 
Schallgeschwindigkeit w bei Beriicksichtigung anharmonischer Effekte 
aber durch die adiabatischen elastischen Konstanten gegeben ist 1°, 


et Os p (3.11) 


gilt hier nicht mehr wie in der harmonischen Theorie, daB Q/k fiir k>0 
gleich der adiabatischen Schallgeschwindigkeit ist. 

Wir wollen jetzt zeigen, daB dieses Ergebnis auch fiir dreidimensio- 
nale Gitter giiltig ist. Dazu seien nacheinander die drei Terme in (2.1 5) 
untersucht. 

a) Nach (2.10) ist fiir kleine f, da ®?? = @?-? und 2 @?) =0 ist 


(vgl. 25,9) 


Mot A) = — Sate 
ape (3.12) 
=V, 2G. red 50; Ry re | 


ijrs 
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wobei wir den durch 


Cie ere (3.13) 
oi 


definierten Kun-Huang-Tensor eingefiihrt haben. J, ist das Volumen 
einer Elementarzelle. Der Kun-Huang-Tensor hangt hier, da sowohl 
die X° wie auch die p? und V, auf die mittleren Lagen bezogen sind, 
noch von diesen ab. 

b) Es folgt fiir kleine f aus (2.11a), da OTVZ=—@™ gon GP and 
y OT? —0 ist, mit m—p=g, n—p=h, dh. R™ — RP = RI, -.. 
us 

a a 4 =} se if Mi Ge RP 
pit = aan >, Oy eee a ene Re 
“2 (3.14) 

= an 2 a0 xa git»? ee, - e;k,. 

ab 
Die letzte Zeile ergibt sich, da nach dem auf S. 409/410 Gesagten OL. 
ein Kronecker-Symbol 06, (£ +f +f) enthalt, welches fiir [+0 gerade 
ft’ = — f’ liefert. 

Bei einer homogenen elastischen Verformung des Gitters gehen die 
mittleren Lagen # tiber in 


R= RK+vR bzw. Ae Oe he 


Der Verformungstensor v;, beschreibt die Anderung der Lagen. Bei 
einer solchen Verformung andern sich ebenfalls die Frequenzen w’ (f’, 2’); 
ihre Anderung 1a8t sich mit (2.10) schreiben als (alle Ableitungen nach 
den v;, sind zu nehmen an der Stelle der unverformten mittleren Lagen, 
d.h. fiir v;, =0) 


0a’? Qa Otip eer , OejeR R Ob p .* ab0 yg ip 
iereamee Tere lb ae oe a 
jk vk ba 

da f’ R® auch im verformten Zustand dieselbe reine Zahl ist wie im un- 
verformten. Das erste Glied in (3.15) ist genau der in (3.14) auftretende 
Ausdruck; der zweite Term in (3.15) verschwindet, da er wegen ¢;, =¢,, 
gleich 


Oe; Oe} 

Tah CCR Wont Gen te) , 

2 > tin Cj - = 2Ma'2 Cp k = Mo’'2— —- > é,7=0 
heumal OU; ps OU; Ou; 
yk k us ie 


wir schlieBlich 


tf Pf i9 
el Paar gel 1 dlnw’? élnw’”? 
lim NS = INS 5 as 0) OO 
10 202 Mo dv;, B0;< per Rees (3.16) 
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c) Entsprechend ergibt sich fiir kleine f aus (2.14b) mit p—r=) 
i—Tt—¢, t— tag. 
1 ; : rot it RD 
Orin = Ve es oY ar Xe Nie, ene 0:0; R, Rs; (3.17) 
“gk 
Gates 
und da (ganz entsprechend zur 1. Ableitung unter b) 


M Bw? oe 959 ya YGe! o! ivx x Ot, Oe,e; 
Ophelia ee Lee (3.18) 
baa’ kl ir O;s 


ist, erhalten wir* 
pitt -¥ 


li AAN WV _ 1 je élnw’”? élna” 

aes aw’? M pa OUjy OV; 5 r OUjy OU; 5 eves Be OD) 
Insgesamt ergibt sich dann mit (3. 12, 16, 19) und M/V,=0 

: 2 a8 A kT lina’? 

lim g2°(f, 4) =D {Ci;,r5(@) 4 NT, Oy bejejk,R- (3.20) 


=—0 OU; 7 OU; 5 


ajrs 
Der Ausdruck in der geschweiften Klammer stellt noch nicht genau 
die elastischen Konstanten dar, denn er hat noch nicht die richtigen 


Symmetrien. Aus (3.13) folgt 
BY C ie lal = — Ore (X, Ar) (As — Xe) 
my, Tt 


a ere kee, 
OU; OVj5 a | OVj5 Oj, 


1 
7 


T ? 


= DO (XP XE + XM XY = 
m, 1 


|@ 


da >) OF" =0 ist (vgl.»5"). Somit wird 
m 


lim 92°(62) =34 Df Po 4 KT Yeh ee) h, Re. (3-24) 
* airs Lah, 


f—0 OU; 7 OU; 5 80; 7 OU; 5 


An anderer Stelle’: 912 ist in ganz allgemeiner Weise fiir die zsothermen 
elastischen Konstanten bei hohen Temperaturen der Ausdruck 


2D, | 1 2 nw? 
NV,C®;, = 2) 4 ah ‘a 
z tr,7s OV 00 Vis ly J 2 2 OVi7 OV is (3 22) 


* Der zweite Term in (3.18) wird im folgenden vernachlassigt, obwohl er im 
allgemeinen von Null verschiedene Beitrage liefert. Man kann sich aber an einem 
einfachen Beispiel (z.B. zweidimensionales Gitter) klarmachen, daB diese Beitrage 
sehr klein sind (nur einige % von dem ersten Term). Mit dieser Einschrankung sind 
die im folgenden gemachten Aussagen giiltig. Der Beitrag des zweiten Terms ver- 
schwindet bei zwei speziellen Modellen: 1. Zentralkrafte nur zwischen nachsten 
Nachbarn, 2. alle Zweige der Gitterschwingungen werden durch einen mittleren 
Zweig ersetzt, d.h. m hangt nicht von 4 ab (eine Art Debye-Modell). 

11 Huane, K.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 203, 178 (1950); vgl. auch LEIBFRIED, G., 
u. W. Lupwic: Z. Physik 160, 80 (1960). 

12 Born, M.: Proc. Cambridge Phil. Soc. 39, 100 (1943). 
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hergeleitet worden, wobei der Tensor der (symmetrischen) endlichen 
Verzerrungen V,;, mit dem der Verformungen 1, durch 


Vag = Vir + 0,3 + DUE: er 
Rk 


verkniipft ist. Bei Beriicksichtigung der Gleichgewichtsbedingung 


a®, | is élnw*? _ 33) 
a ae — Bit ee G-23) 


stimmt der Ausdruck in (3.21) dann gerade mit (3.22) iiberein®.®. Wir 
haben also 

lim g £2°(E, A) =>) Cis ,,-e;e;-h, R, (3.24) 

ajrs 

was formal genau mit der entsprechenden Beziehung der harmonischen 
Theorie iibereinstimmt. Damit ist auch gewahrleistet, daB der Einfiih- 
rung dieser Frequenzen Q/(f, 4) im vorigen Abschnitt eine verniinftige 
Bedeutung zukommt. Hier stehen an Stelle der in der harmonischen 
Naherung temperaturunabhingigen elastischen Konstanten die 1so- 
thermen elastischen Konstanten. Da die Schallgeschwindigkeiten im 
raumlichen Fall ebenso wie bei der linearen Kette durch die adiabatischen 
elastischen Konstanten bestimmt sind®!, liefert Q(f, 4) fiir [+0 macht 
die Schallgeschwindigkeiten. 


4. Diskussion 


Es soil nun versucht werden herauszupraparieren, was bei der thermi- 
schen Réntgenstreuung gemessen wird, bzw. wie man zu Aussagen tiber 
die K.P. gelangen kann. Zunachst betrachten wir den Exponential- 
faktor in (2.14) und lassen den Korrekturfaktor F auBer acht. Dann 
haben wir einen Ausdruck, der formal wie in der harmonischen Naherung 
gebildet ist, nur hangen die Frequenzen jetzt nach (2.15) von der Tempe- 
ratur ab. Fiir die Intensitaét haben wir dann 


__ Ar S72 pi 8M), oy kT (Ke)? ieRd 

I=N »Y é -exp|— Ar ror soe ) . (4.1) 
b fA 

Dieser Term ist experimentell schwierig zu diskutieren. Es ist zweck- 

miBig, ihn wie in der harmonischen Naherung (1.6) nach Phononen- 

Prozessen zu entwickeln (vgl. 34:8): 

kT x (Ke)? 


En ET race 
iw 


x 


| (4.2) 
x{n6,(a8) +kT  & 
fA 


oF Op (ase + at) +. t. 
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Der Faktor vor der geschweiften Klammer ist der Debye-Waller-Faktor, 
der jetzt auch von der Anharmonizitit abhangt. Waren nun alle 
Mehr-Phononen-Prozesse sowie die Abweichung des Faktors F von 
Eins klein verglichen mit der Ein-Phonon-Streuung, so kénnte man 
aus (4.2) die Dispersionskurven Q(T) als Funktionen der Temperatur 
ermitteln, indem man die Intensitit der R6éntgenstrahlen zwischen den 
Laue-Punkten ausmiBt. Die Temperaturabhangigkeit der Ein-Phonon- 
Prozesse ist (abgesehen vom Debye-Waller-Faktor) qualitativ in Fig. § 
dargestellt. Harmonisch steigt die Intensitat linear mit T an, die an- 
harmonischen Terme geben einen in T quadratischen Beitrag. 

Bei der Auftragung in Fig. 5 
mu8 man (z.B. fiir kubische 
Kristalle) entweder 

1. fa, baw. Ra wegen der 6,- anharmonisch 
Funktion in (4.2), konstant lassen. 
Dieses Produkt hangt nach S. 412 
bzw. 414 nicht mehr von der An- 
harmonizitat ab. Oder man halt 

2. — bzw. & konstant; dann 
mu8 man die thermische Ausdeh- 
nung a(T) noch beriicksichtigen, =e 
die ebenfalls proportional zu I Fig. 5. Intensitat der Ein-Phonon-Streuung nach 
ist. Qualitativ wird Fig. 5 dadurch kar Airais Uaktion iden Sere peraine 
nicht gedndert. 

Dieser zweite Fall diirfte fiir die Auswertung der Experimente der 
giinstigere sein. Wir kommen darauf etwas weiter unten zuriick. 

Wenn man die Zwei-Phononen-Prozesse (und héhere sowie den Fak- 
tor f) vernachlassigen kénnte, ware diese Bestimmung von (f, /) 
wieder ein relativ einfaches Verfahren. Durch Wahl einer entsprechend 
groBen Wellenlange J fiir das Réntgenlicht kann man im Prinzip den 
Beitrag der Zwei-Phononen-Prozesse und auch von F gegeniiber dem der 
Ein-Phonon-Prozesse beliebig klein machen, doch wird dann gleichzeitig 
auch die Intensitat der Ein-Phonon-Prozesse immer kleiner. Praktisch 
arbeitet man mit R6éntgen-Wellenlangen in der GréSenordnung der 
Gitterkonstanten. Dabei stellt sich dann leider heraus, daB der Beitrag 
zur Intensitat durch die Zwei-Phononen-Prozesse bis zu 50% betragen 
kann*,4, Dieser Anteil mu8 jeweils durch Rechnung ermittelt und ab- 
gezogen werden (vgl. dazu die Rechnungen von C.B. WALKER?). Auch 
die Drei-Phononen-Prozesse kénnen bis zu 5% Korrekturen liefern. 

Um die GréBenordnung des anharmonischen Effekts abschatzen zu 
kénnen, vergleichen wir den anharmonischen Beitrag zu den Ein- 
Phonon-Prozessen (also die Korrektur in 2), mit den harmonischen Zwei- 
Phononen-Prozessen. Beide Terme gehen mit 7*. Bei diesem Vergleich 


Z. Physik. Bd. 161 28 


harmonisth 


/, Ein-Fhonon 
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machen wir einige Naherungen. Wir vernachlassigen die Dispersion in 
den harmonischen Frequenzen @ (f, 4) und mitteln iiber alle Polarisa- 
tionsrichtungen 4 der Phononen. Nach einigen Umformungen erhalten 
wir naherungsweise fiir den anharmonischen Beitrag zum Ein-Phonon- 
ProzeB 

. aa verglichen mit a (4.3) 
fiir die harmonische Zwei-Phononen-Streuung. y ist die Griineisen- 
Konstante (fiir kubische Kristalle), @ die Gitterkonstante, A die Réntgen- 
wellenlinge. Wegen der Naherungen gilt (4.3) natiirlich nur ,,1m Mittel", 
d.h. es kann fiir ganz bestimmte einzelne Prozesse durchaus vorkommen, 
daB die Zwei-Phononen-Streuung gréBer ist als die anharmonische Kor- 
rektur. Im Mittel sollte der Vergleich aber etwa die richtigen Verhaltnisse 
beschreiben. Da y = 2 ist, so ist 8/a2 mit 1/A? zu vergleichen, wobel in 
praktischen Fallen A ~ a ist. Die anharmonische Korrektur zu den Ein- 
Phonon-Prozessen sollte etwas groBer sein als die von den Zwei-Phono- 
nen-Prozessen herriihrenden Korrekturen. Im Prinzip kann selbstver- 
standlich durch Wahl des A auch erreicht werden, daB die Verhaltnisse 
umgekehrt liegen. 

Dieselben GroBenordnungen ergeben sich bei einem Vergleich des 
anharmonischen Beitrags zu den Zwei-Phononen-Prozessen mit den 
harmonischen Drei-Phononen-Prozessen etc. 

Um die temperaturabhangigen Dispersionskurven Q(R, A) za ef 
mitteln, kénnte man daher, solange man nur den Ausdruck der rechten 
Seite von (4.2) betrachtet, wie bisher vorgehen. Von der gemessenen 
Intensitatsverteilung wird die Zwei-Phonon-Streuung nach dem Ver- 
fahren von C.B. WALKER? und pauschal auch die Drei-Phononen- 
Streuung! abgezogen*. 

Die Kleinen Anharmonizitatskorrekturen in der Zwei-Phononen- 
Streuung kann man naherungsweise beriicksichtigen, indem man fiir 
die Temperaturabhangigkeit der 2(f, 4) dieselbe wie die der isothermen 
elastischen Konstanten annimmt. Aus der tibrigbleibenden Ein-Phonon- 
Streuung erhielte man dann die Dispersionskurven Qf, 4) fiir eine be- 
stimmte Temperatur 7, (Fig. 2). Wenn man die Intensitat bei verschie- 
denen Temperaturen (oberhalb der Debye-Temperatur) messen wiirde, 
erhielte man eine Schar temperaturabhangiger Dispersionskurven, aus 
deren linearer Extrapolation die harmonische Dispersionskurve folgen 
wiirde. 

Dabei haben wir aber den anharmonischen Korrekturfaktor FP in 
(2.14) nicht beriicksichtigt. Leider ist es so, da8 er, zumindest der erste 
von Eins verschiedene Term in (2.13b), nicht vernachlassigt werden 
kann. Durch eine GréBenordnungsbetrachtung dhnlich der, die zu (4.3) 


* Natiirlich mu vorher die Compton-Streuung beriicksichtigt worden sein. 
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gefiihrt hat, erkennen wir, daB dieser Term fiir A wa etwas kleiner ist 
als der Anteil der harmonischen Zwei-Phononen-Prozesse. Um zu guten 
Ergebnissen fiir Q(f, 2) zu gelangen, muB dieser Term also relatiy genau 
berechnet werden, etwa so, wie C.B. WALKER? die Zwei-Phononen- 
Streuung beriicksichtigt hat. Dazu ist aber groBer numerischer Aufwand 
erforderlich. Die GréBe der Anharmonizitatskonstanten @'# ©) bzw. Gyre 
kann, wenigstens naherungsweise, aus der thermischen Dehnung ent- 
nommen werden. 

Fiir die drei letzten Terme in (2.13b) geniigt es dagegen, wenn sie 
ziemlich pauschal beriicksichtigt werden, etwa so wie die Drei-Phononen- 
Prozesse, da sie etwa von derselben GréBenordnung sind (fiir a ~ A). 

Alle bisherigen Experimente sind nach (4.2), ohne Berticksichtigung 
des Faktors F ausgewertet worden. Da der erste von Eins verschiedene 
Termin F aber, jedenfalls fiir A ~ a, von derselben GréBe ist wie der Unter- 
schied zwischen 2 und @, sind die nach (4.2) erhaltenen Ergebnisse mit 
einer entsprechenden Ungenauigkeit behaftet. 

An dieser Stelle sei nochmals auf die zwei Naherungen hingewiesen, 
die bei der Ableitung von Ss, [GI. (2.14)] gemacht wurden, namlich 

1. Abbrechen der potentiellen Energie (1.2) nach dem ®,-Glied, 


2. Beriicksichtigung von Gliedern, die héchstens quadratisch in ®, 
bzw. linear in @, sind. 

Die nachsthéheren Glieder, sowohl unter 1. als auch unter 2., wiirden 
Effekte gleicher GréBe und gleicher Temperaturabhangigkeit liefern. 
Es 1aBt sich abschatzen, daB der Korrekturbeitrag dieser Glieder zum 
Ein-Phonon-Proze8 etwa von der GréBe der harmonischen Drei-Phonon- 
Prozesse sein wiirde (fiir A ~ a) und die gleiche Temperaturabhangigkeit 
haben wiirde. Da man von diesen héheren anharmonischen Gliedern 
aber, z.B. bei elastischen Konstanten etc., nichts bemerkt, solange man 
nicht in unmittelbare Nahe der Schmelztemperatur kommt, wiirde das 
bedeuten, daB man auch die Drei-Phononen-Prozesse vernachlassigen 
koénnen miiBte. 

Wir schlagen deshalb folgendes Verfahren zur Auswertung der ge- 
messenen thermischen Réntgenstreuung vor: Man ermittelt in der tibli- 
chen Weise die Intensitatsverteilung* zwischen den Laue-Punkten fiir 
verschiedene Temperaturen (oberhalb der Debye-Temperatur) und divi- 
diert die so erhaltene Verteilung durch den Debye-Waller-Faktor 


exp = me ae Letzterer kann mit Bin Leionen tes paberenet 
berechnet werden (vgl. unten). Den Rest [d.h. also die Ein-, Zwei-,... 
Phononen-Prozesse mit dem anharmonischen @(f, 4) und dem FaktorF} 


dividiert man durch die Temperatur T und tragt das Ergebnis fiir festes 


* Natiirlich nach Abzug der Compton-Streuung und Beriicksichtigung aller 


Faktoren, die in (2.1) weggelassen wurden. 
20m 
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fa —a als Funktion von T auf (Fig. 6). Liegen dann die Punkte an- 
nahernd auf einer Geraden, so k6nnen Drei-Phononen-Prozesse und andere 
Beitrage derselben Temperaturabhangigkeit vernachlassigt werden. 
Denn die letzteren sind in der skizzierten Auftragung proportional zu T°. 
Liegen die Punkte nicht auf einer Geraden, miissen diese Terme bertick- 
sichtigt werden. Im Rahmen der experimentellen und auch theoretischen 
Genauigkeit sollte dieses Verfahren ausreichend sein. Durch Extrapola- 
tion des Temperaturverlaufs auf T =O erhalt man dann den Anteil der 
harmonischen Ein-Phonon-Prozesse (Fig. 6), aus dem man dann in der 


BS 
38 
Sr Drei-Ph-P ua ~T* 
= 
harm. Zwei-Pp.-P. 
Sis = ae anrharm. Beitrag z.Ein-Ph -| ~7 
aloe ae 7. anharm. Termin F 
2 po-—-—-—— 
- parm. Lin-Ph.-P 
>| y 
= 


fo re 


Fig. 6. Vergleich der Temperaturabhangigkeit der verschiedenen Beitrage zur thermischen Rontgenstreuung: 
Ein-, Zwei-, Drei-Phononen-Prozesse, anharmonische Beitrage und Korrekturen etc. 


iiblichen Weise leicht die harmonischen Dispersionskurven und damit 
die K.P. zweiter Ordnung ermitteln kann, 

Man kann aber genau so gut eine Auftragung wahlen, in der man & 
konstant l4Bt. Dann gibt es zusatzliche Beitrage der thermischen Aus- 
dehnung a(T) zu den in T linearen und quadratischen Termen der Fig. 6, 
die aber den extrapolierten Wert nicht beeinflussen., 

Schwieriger ist die Bestimmung der temperaturabhangigen Dispersions- 
kurven (8, A). Um sie zu erhalten, mu man viele andere 
Beitrige abziehen, was relativ ungenau sein dirfte. Nur wenn sich 
herausstellen sollte, daB man die in T quadratischen Beitrage nach Fig. 6 
vernachlissigen kann, kénnte man vermutlich zuverlassige Aussagen 
erhalten. 


Zum SchluB sei noch eine Bemerkung iiber den Debye-Waller-Faktor 


el gt Soe not = ex ire Sen ream 
PN La MQ Pa Mk OpwS* a 


gemacht. Die rechte Seite von (4.4) erhalt man, wenn man das Debye- 
sche Spektrum fiir die Gitterschwingungen zugrundelegt, wie es bei der 
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_ Diskussion dieses Faktors im allgemeinen geschieht (vgl. 618). Experi- 
mentell 1a8t sich der Debye-Waller-Faktor z.B. aus der diffusen thermi- 
schen Réntgenstreuung ermitteln!4, woraus man die Debye-Tempera- 
tur Opw bestimmen kann. Auch dieser Faktor, d.h. Opw, hangt tiber die 
Qf, A) von der Anharmonizitait ab. Driickt man Opw in der tiblichen 
Weise durch die elastischen Konstanten aus, so muB man nach den in 
Abschnitt 2 angestellten Betrachtungen die isothermen  elastischen 
Konstanten zu der jeweiligen Temperatur benutzen. Man kann also 
schreiben (fiir hohe Temperaturen) 


Opw =O {1 — BkT}. (4.5) 


@ ist die harmonische Debye-Temperatur; die GréBe B hangt davon ab, 
wie man Opw aus den elastischen Konstanten ermittelt. Fiir ein isotropes 
Kristallmodell ist z.B. 


1 k? ( M \3 <i { 2 f 
a | “ee vais alten |e, wi 
Opw 3h — Q aa ;.)3 o = Dichte (4.6a) 
und damit 
a elas) 1 dine, , a dn Cy | 
2 Bk a ie Coe wes {eas ar T 2044 at f (4.6b) 


mit isothermen elastischen Konstanten cy, und c,,. Im allgemeinen 
ist d Inc,,/dT <0 und dem Betrage nach grofi gegen d In 9/dT, so daB 
B positiv ist. 

Der harmonische Wert a) stimmt nicht tiberein mit dem Wert, den 
man erhalt, wenn man fiir c,, die bei T—0 gemessenen (isothermen) 
elastischen Konstanten einsetzt. Denn fiir 7-0 ist kT in (4.5) durch die 
Nullpunktsenergie zu ersetzen, wodurch Differenzen zwischen Opw (0) 


und @ resultieren. 

Wesentlicher sind die Unterschiede, die bei einem Vergleich von (4.5) 
mit der aus der spezifischen Warme fiir 7—>0 ermittelten Debye-Tempe- 
ratur auftreten. Um den Vergleich durchzufiihren, mu8 man natiirlich 
erst das durch (4.6a) definierte Opw auf das die spezifische Warme be- 
stimmende umrechnen*. Dann zeigt sich aber, dal} weder das so umge- 


rechnete @ noch das Opw (0) mit der aus der spezifischen Warme fiir 


* Beide Werte unterscheiden sich durch die Art der Mittelung. Fir das © der 
spezifischen Warme gilt, wenn man die harmonische Naherung zugrunde legt, z. B. 
fiir isotropes Material 


1 DVIS oc, ( 1 y a )} 
= = 2 Dh \\ J 
Co 1827 n° s { abl ge oa 


13 DEBYE, P.: Verh. dtsch. phys. Ges. 15, 678, 738, 857 (1913). — Ann. Phys. 
43, 49 (1914). — Water, I.: Theoretische Studien zur Interferenz und Disper- 
sionstheorie der Réntgenstrahlen. Uppsala 1925. 

14 Pasxin,A.: Acta crystallogr. 11, 165 (1958); 12, 190 (1959). 
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T-+0 ermitttelten Debye-Temperatur iibereinstimmen. Fiir eine ge- _ 


nauere Diskussion miissen wir auf andere Arbeiten verweisen®»®. Um 
numerische Aussagen zu machen, stehen uns nicht geniigend experimen- 
telle Daten zur Verfiigung. 

Experimentell 1aBt sich @ bestimmen, indem man Opy bei verschie- 
denen Temperaturen (>O@pw) aus der diffusen Roéntgenstreuung ermittelt 
und linear auf 7 =0 extrapoliert. 


Herrn Professor Dr. G. LeEIBFRIED danken wir fiir anregende und férdernde 
Diskussionen. 


5. Anhang 
Den quasiharmonischen Mittelwert von 
S = exp {id Kp ap} (5.4) 
gl 


erhalten wir in derselben Weise, in der der Mittelwert von S = exp {i (q)—q°)} 
berechnet wird, indem man Normalkoordinaten einfiihrt, die das System der 
Oszillatoren in der quasiharmonischen Naherung entkoppeln. Die Rechnung ist in 
vielen Darstellungen publiziert!»®? und soll hier nicht diskutiert werden. Es resul- 
tiert 


bel DW) RpEE aR ee kT (Re) (RX ec) iemaa’l 
= exp {= > DKIKE fat |= exp {— awoids Matty? sO) 
ga’ joes 


99’ 
Ld 


mit RI9 = RS — Me’. 
Durch zweimalige Ableitung nach i A}" und iky folgt daraus 


area ee kT e;e; jen = kay (RS ) (RF e’) 
HORTA ee ee Nee re EI ee tee > see CUE Sen mene 
Vid cat ceehy Mw “ | N 4 (Mow) “7% 
th Aah (5.3.a) 


ye gt ERMS LIE RUT 5 
oder mit (1.2a) und (2.10) 
a eee tht ete 8e)(@9 e) sega’ = 
GA ISR ae ee 


6 
H 


2 


wobei (2.12) benutzt wurde und ®, = $NkT ist. 
Ganz entsprechend folgt mit (2.11) und (2.12) 


=~ 4(kT)? Divi 
,S= aM Dy waa! )F D1 (We) (RP e?) (89 e”) ea RO ee 
eh te agg” 
Aa a 
tt r-r 
ent a ar aaa Te Daye x , R99" 
boa, Se eee Oe Ee 9 9" p’”) et ERIS 
: . 4N°M & (woo)? > (& et 5 
eae: 
ALE 
= (kT)4 me (5.5) 
+S 24 N3 M2 > {RAE > (S91 e,) (KS eg) (KI eg) (L944) X 
alletAwn ass ee ralleg 


x ett RM+ it, RIFF, R924 if, RI 


Pe 
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Hitete dete ts 
= (k7)> Lp aria! a 
+5 > Ae ei D (Key) (W9 en) (KB Cg) (KB4C) x 


3 2 
4N3 Mv oak 1 Wz Wz M4 Ws)” 


alle g 


Xe FE RI 92414, N99 9647 F,RI2Gs_ (5.6) 


EPP’ 
Daye 


x SY) (R8e) (89 e’) (8 e%) cit B+ EE MAE” mO” 
alle g, 9’, ’” 


a, und @? sind, wie schon in Abschnitt 2 ausgefiihrt, dadurch definiert, daB nach 


Durchfiihrung der Rechnung 
KS =o fiir alle g 


gesetzt wird. Insbesondere sehen wir sofort, da alle ungeraden Potenzen von gM", 
also qi", qi"q"qP, ... bei der Mittelung verschwinden. 

In (2.6) heben sich das erste Glied von (5.5) und von (5.6) jeweils heraus. Der 
Rest liefert dann nach einer etwas langeren, aber einfachen Umformung unter 
Berticksichtigung von 


R5=R, RK =-R; KI=0 fiir alle g+h,0 


gerade (2.13). Wir wollen die Rechnung im einzelnen hier nicht angeben. Die in 
(5.5) und (5.6) jeweils im zweiten Term auftretenden Glieder mit 4’”+/ bzw. 
4/” + } sind von héherer Ordnung in den Anharmonizitatsparametern und wurden 
daher bei der weiteren Rechnung fortgelassen. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Wiirzburg 


Verbesserte Messung des Spektrums 
der Réntgenbremsstrahlung diinner Antikathoden 
bei 34 keV 
Von 
H. KuLENKAMPFF und D. Ross 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 18. Oktober 1960) 


Friihere Untersuchungen von AMREHN, KERSCHER und KULENKAMPFF wurden 
fortgefiihrt und dabei Verbesserungen der Versuchsanordnung und der MeSvorrich- 
tung sowie ausgedehnte Kontrollen vorgenommen. Es ergab sich, daB die friheren 
Messungen merklich verfalscht waren: Die neugemessenen Spektren steigen von 
der Grenzenergie ky zu kleineren Energien * deutlich steiler an als vorher angenom- 
men war, und zwar um so mehr, je steiler der Anstieg ohnedies ist (in Emissions- 
richtungen nahe 0 und 180°). Als Ursache hierfiir wurde festgestellt, daB die Haufig- 
keit des ,,pile-up“ kleiner Impulse auf grofe stark unterschatzt worden war. — Bei 
den neuen Messungen ist die pile-up-Wahrscheinlichkeit hinreichend gering. 


Eine ausfiihrliche Mitteilung der neuen Ergebnisse wird in Kiirze erscheinen. 


1, Einleitung 


Vor einigen Jahren wurde tiber Untersuchungen des Spektrums und 
der Richtungsverteilung der Réntgen-Bremsstrahlung diinner Al-Folien 
(Elementarproze8) bei einer Elektronen-Energie U =34 keV berichtet, 
die im Wiirzburger Physikalischen Institut ausgefiihrt wurdent. Als 
Spektrometer wurde dabei ein Proportionalzahlrohr mit angeschlossenem 
Verstirker benutzt; an dessen Ausgang erzeugen die im Zahlrohr absor- 
bierten Quanten Spannungsimpulse, deren Héhe (abgesehen vom end- 
lichen Auflésungsvermégen) proportional der Energie der Quanten ist. 

Seitdem wurden die Untersuchungen mit verbesserten Mitteln fort- 
gefiihrt. Dabei zeigte sich, daB die friiheren Ergebnisse durch nicht 
geniigend beachtete apparative Mangel verfalscht waren und korrigiert 
werden miissen. 

2. MeBmethode 

Folgende Verbesserungen wurden vorgenommen: 


a) Bei den Messungen der Richtungsverteilung? machte sich Strah- 
lung von massiven Wandteilen stérend bemerkbar. Um diese auszu- 
1 AmrReuN, H., u. H. KULENKAMPFF: Z. Physik 140, 452 (1955). — AMREHN, H.: 


Z. Physik 144, 529 (1956). — KeEeRscHER, R., u. H. KULENKAMPFF: Z. Physik 140, 
632 (1955). 


2 KERSCHER, R., u. H. KULENKAMPFF: a. a. O. 
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schalten, wurde eine neue Strahlungsquelle entwickelt; iiber Einzel- 

heiten dazu werden wir demnachst gesondert ausfiihrlich berichten; 
b) Bei den friiheren Messungen wurden die verstarkten Zahlrohr- 

impulse auf einen Elektronenstrahl-Oszillographen gegeben, auf einem 


bewegten Film photogra- 
phiert und spater nach 
Hohenintervallen ausge- 
zahlt. Fiir dieneuen Unter- 
suchungen stand ein elek- 
tronischer Impulshéhen- 
Analysator zur Verfiigung, 
der von KLASMEIER? im 
Institut entwickelt wor- 
den ist, spater auch ein 
Gerat der Firma SUNVIC. 

Wie friiher wurden die 
Impulsspektren _hinsicht- 
lich des Energieauflé- 
sungsvermogens des Zahl- 
rohres und der Absorptio- 


nen im Strahlengang kor- /(w£/ 


rigiert. Durch Multiplika- 
tion mit der Quantenener- 
gie k erhalt man alsdann 
die wahren Spektren der 
Bremsstrahlung. 


3. Ergebnisse 


Als wesentlicher Unter- 
schied gegeniiber den frii- 
heren Messungen ergab 
sich nun fiir alle Emis- 
sionsrichtungen ein merk- 
lich steilerer Anstieg der 
Spektren von der Grenz- 
energie ky zu kleineren 


L{w£) 


o 70 aa SO 3 keV, 


Fig. 1. Neues Ergebnis ( ) fiir das Spektrum in Richtung 
90° in Vergleich mit dem friiheren (— — —); U = 34 kV. Ordinate: 
Intensitat in willktirlichen Einheiten 


o 


a 70 ae CBA AN 


Fig. 2. Neues Ergebnis ( ) fiir das Spektrum in Richtung 
0° in Vergleich mit dem friiheren (—— —); U = 34 kV. Ordinate: 
Intensitat in willktirlichen Einheiten 


Energien hin. Als Beispiele sind hier nur in den Fig. 1 und 2 die Spektren fiir 
die Richtungen 0 und 90° wiedergegeben. Wahrend friiher fiir das 90°- 
Spektrum ein nahezu horizontaler Verlauf gefunden wurde, ergibt sich 
jetzt ein deutlicher Anstieg; in noch starkerem MaBe zeigt jetzt das 
0°-Spektrum einen steileren Anstieg als ihn die friiheren Messungen 


3 KLASMEIER, G.: Diplomarbeit Wiirzburg 1957 (unver6éffentlicht). 
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ergeben hatten. Ahnlich sind die Unterschiede fiir andere Emissions- 

richtungen, wortiber spater zusammenfassend berichtet werden soll. 
Zuniichst bestand die Vermutung, daB die Anderungen an der Ver- 
suchsanordnung und an der MeBmethode unerkannte Fehler verursacht 
haben kénnten. Es wurden deshalb zahlreiche Veranderungen vorge- 
nommen, unter anderem die neue Strahlungsquelle gegen die friiher von 
AMREHN benutzte ausgetauscht, zwei verschiedene Zahlrohre benutzt 
und dabei der Fiilldruck variiert sowie schlieBlich ein anderer Impuls- 
hdhen-Analysator verwendet. In allen Fallen blieb das neue, gednderte 
Ergebnis bestehen. Daraus 


Giw.) muB geschlossen werden, 

daB die alteren Messungen 

2 - mit einem Fehler behaftet 
waren. 


Als solcher stellte sich 
heraus, daB friiher die Im- 
pulslange zu groB gewahlt 
war. Um ein méglichst 
hohes Energie-Autlésungs- 

vermégen zu erzielen, war 

0 70 fr Mo Heke die Impulslange ungefahr 

Fig. 3. Spektrale Verteiiung der im Zablrohr absorbierten gleich der Dauer der Zahl- 

Orne fr le orig, Orie Gun 7 so} rentladung gewabltWOr- 

den; sie wurde auf 1 msec 

festgelegt. Da die maximale Impulsrate 80 Impulse/sec betrug, schien 
eine Uberlagerung (,,pile-up‘‘) hinreichend wenig wahrscheinlich. 

Tatsichlich ist diese Wahrscheinlichkeit nicht sehr groB, eine ge- 
nauere Betrachtung zeigt aber, daB trotzdem durch das pile-up eine be- 
trachtliche Erhéhung der Zahl gro8er Impulse eintritt, bei relativ ge- 
ringer Abnahme der Zahl kleiner Impulse. Der Grund hierfiir hegt 
darin, daB wegen des Verlaufes des Absorptionskoeffizienten die Zahl- 
rohrempfindlichkeit nach kleinen Quantenenergien hin sehr stark zu- 
nimmt. Dies bedeutet, daB das direkt gemessene Impulshéhenspektrum 
nach kleinen Impulsen hin sehr viel starker ansteigt als das wahre 
Bremsstrahlungsspektrum; als ein Beispiel dafiir ist in Fig. 3 das in der 
90°-Richtung gemessene Impulshéhenspektrum wiedergegeben. Bei 
10 keV ist die Impulszahl etwa 40mal so groB wie bei 30 keV; man sieht 
also schon qualitativ, daB nur wenige Prozent pile-up kleiner Impulse 
auf groBe das Spektrum nahe der Grenzenergie sehr stark anheben | 
k6énnen. 

Auch quantitativ laBt sich die dadurch entstehende Verfalschung 
hinreichend gut abschatzen. Dafiir seien folgende Bezeichnungen ein- 
gefiihrt: 
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h) = wahres Impulsspektrum 
h) = durch pile up verfalschtes Impulsspektrum 
W(t) = Wahrscheinlichkeit, daB zwei Impulse im Zeitabstand von ¢ sec 
aufeinander folgen 
I(t) = Impulsform (Beginn bei t = 0) 
L = Impulslange. 


LEN ( 
N’( 


Vernachlassigt man mehrfaches pile-up und nimmt man an, daB die 
_zasammenfallenden Impulse nur als Uberlagerung, nicht auch noch 


| einzeln registriert werden, so ergibt sich 


: L FiN(x) N "| We) axa 
N’(h) =N(H) [1 — fw ae] + 22 —_ 10 
0 [ N(x) dx 


Die Werte W(¢) und /(), wie sie bei den friiheren Messungen vorlagen, 
_konnten auch nachtraglich hinreichend genau bestimmt werden. Damit 
wurde dann die vorstehende Integralgleichung speziell fiir das 90°- 
| Spektrum numerisch ausgewertet. Das Ergebnis ist, da8 unterhalb 
42 keV zu wenig, dariiber zu viel Impulse registriert wurden; an der 
| Grenzenergie betragt die Verfalschung rund 80%. Fiir den Verlauf des 
'Bremsstrahlungsspektrums ergibt sich damit recht gut die frither ge- 
fundene Form; die jetzt festgestellte Abweichung laBt sich also damit 
‘quantitativ befriedigend erklaren. 

Die friiheren Messungen der Richtungsverteilung von KERSCHER und 
KULENKAMPFF? ergaben zu hohe Minima fiir die Richtungen 0 und 
180°, fiir die nur eine unbefriedigende Deutung versucht werden konnte. 
-Die vorstehenden Betrachtungen machen auch dies leicht verstandlich: 
(Offensichtlich ist das Ausma8 der Verfaélschung durch pile-up um so 
groBer, je steiler die Spektren sind; dies bewirkt eine scheinbare Auf- 
ifillung der Minima bei den steilsten Spektren unter 0 und 180°, deren 
Betrag durch die friiher vorhandene pile-up-Wahrscheinlichkeit durchaus 
plausibel gemacht werden kann. 

Bei den neuen Messungen konnte mit einer Impulslange gearbeitet 
werden, die um rund 2 Zehnerpotenzen niedriger liegt; sie betrug nur 
‘5 bzw. 20 usec. Bei einer Impulsrate von maximal 100 Impulsen/sec ist 
jetzt die Wahrscheinlichkeit fiir pile-up so klein, daB sie sicher vernach- 
lissigt werden kann. Die jetzt gemessenen Spektren sind also dadurch 
nicht verfalscht. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Wiurzburg 


Polarisation der Réntgen-Bremsstrahlung 
diinner Antikathoden bei 35 und 45 keV 


Von 


H. KULENKAMPFF und W. ZINN 


Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 18. Oktober 1960) 


Nach der Methode von BaRKLA (Streuung unter 90° an Beryllium) wurde mittels 
eines Proportionalzahlrohres der Verlauf des Polarisationsgrades im Spektrunt 
diinner Al,O;-Folien bei 35 und 45 keV sowie diinner Au-Folien bei 35 keV in der 
Richtung 90° zum primdren Elektronenstrahl erneut untersucht. Es ergab sich 
von der Grenzenergie k, des Spektrums ab ein Abfall nach kleineren Energien &, 
der im Falle des Al,O, bis zu negativen Werten verfolgt werden konnte, mit Null- 
durchgang bei etwa k/ky)=0,15; bei Au ist der Polarisationsgrad an der Grenz- 
energie k, niedriger und der Abfall zu kleineren & flacher. Soweit die vorliegenden 
Theorien Aussagen gestatten, besteht befriedigende Ubereinstimmung; kleine 
Unterschiede kénnen durch die Naherungen der theoretischen Formeln plausibel 
gemacht werden. 


I. Einleitung 


Im ElementarprozeB der Erzeugung von Réntgen-Bremsstrahlung ist 
diese polarisiert, wobei nach der allgemeinen Theorie der Bremsstrahlung 
der Polarisationsgrad 


P= (I, —1,)/Qy +1) (1) 


von der Grenzenergie ky im Spektrum zu kleineren Energien k in charak- 
teristischer Weise abfallt ; aus genauer Kenntnis dieses Verlaufes kénnen 
Aufschliisse itiber den Bremsvorgang erwartet werden. Dafiir brauchbare 
Werte kann man aber nur erhalten, wenn man als Antikathoden so 
diinne Schichten verwendet, da®8 der depolarisierende EinfluB der 
Elektronenstreuung hinreichend klein bleibt. Daraus ergibt sich die 
experimentelle Schwierigkeit auBerst geringer Strahlungsintensitaten, 
ganz besonders bei Polarisationsmessungen. 

Die ersten Messungen dieser Art, die nach der klassischen Methode 
von BARKLA und mittels Ionisationskammer ausgefiihrt wurden (KULEN- 
KAMPFF!, PistoN?), ergaben deshalb nur unsichere und qualitativ zu 


1 KULENKAMPFF, H.: Phys. Z. 30, 513 (1929). 
2 Piston, D.S.: Phys. Rev. 49, 275 (1936). 
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_wertende Ergebnisse. Spater verwendeten KULENKAMPFF, LEISEGANG 
und ScHEER® eine andere Methode (Bestimmung der Anfangsrichtung 
und der Reichweite ausgeléster Photoelektronen in einer Nebelkammer), 
die grundsatzlich genauere Werte liefern kann; wegen der Umstandlich- 
keit der Bahnmessung sind aber hier praktisch die statistischen Fehler- 
grenzen doch noch recht hoch. 


Seit mehreren Jahren sind im Wiirzburger Institut eingehende Unter- 
suchungen tiber die Energieverteilung im Spektrum und iiber die Winkel- 
verteilung der Bremsstrahlung diinner Antikathoden ausgefiihrt worden, 
_wobei sich als spektral zerlegende MeBanordnung ein von H. AMREHN 
entwickeltes Proportionalzahlrohr sehr gut bewadhrt hat. Es erschien 
| deshalb aussichtsreich, dieses Proportionalzahlrohr auch fiir neue, ver- 
_besserte Polarisationsuntersuchungen einzusetzen, wobei im _ tibrigen 
| wieder auf die alte Methode von BarkLa zuriickgegriffen wurde. 
| 


Messungen fiir verschiedene Quantenenergien k im Spektrum wurden 
-zunachst mit Al,O,-Folien bei Elektronenenergien von 35 und 45 keV 
| ausgefiihrt ; um den Einflu8 der Ordnungszahl zu ermitteln, wurden bei 
35 keV weitere Messungen mit diinnen Goldfolien angeschlossen. Um 
einen Vergleich mit fritheren Messungen zu erméglichen, wurden alle 
“Messungen zundchst nur fiir die Ausstrahlungsrichtung 90° gegen die 
-Richtung der erzeugenden Elektronen durchgefiihrt; eine Ausdehnung 


/auf andere Ausstrahlungswinkel ist in Vorbereitung. 


II. Versuchsanordnung (Fig. 1) 

1. Strahlungsquelle. Hierfiir diente eine schon bei fritheren Polari- 
<sationsuntersuchungen® verwendete und dort naher beschriebene Rohre; 
sie ist, etwas schematisiert, im Schnitt in Fig. 1 dargestellt. Wesentlich 
fiir die Konstruktion ist, daB der Streukérper S nur von Strahlung ge- 
troffen wird, die in der diinnen Folie F entsteht, insbesondere nicht von 
‘Strahlung, die durch riickdiffundierte oder gestreute Elektronen an 
massiven Metallteilen erzeugt wird. Diesem Zweck dienen die eingebauten 
Blenden und der Ansatz (,,Hohlraum“) hinter der Folie. Die Hoch- 
spannung wurde einer auf 0,2% stabilisierten Gleichspannungsanlage 
entnommen, deren Welligkeit bei den auBerst geringen Strémen ganzlich 
zu vernachlassigen ist. 

Die Folien aus Al,O, wurden durch anodische Oxydation nach dem 
von WALKENHORST® angegebenen Verfahren hergestellt und konnten 
‘bei einem Durchmesser von 3 cm freitragend auf einen Ring aus 0,2 mm 


3 KULENKAMPFF, H., S. LEISEGANG u. M. ScHEER: Z. Physik 137, 435 (1954). 
4 AmREHN, H., u. H. KurenKamprFr: Z. Physik 140, 452 (1955). — AMREHN, H.: 


iZ. Physik 144, 529 (1956). 
5 WALKENHORST, W.: Naturwissenschaften 34, 373 (1947). 
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starkem Aluminiumdraht aufgezogen werden. Hinreichend diinne Gold- 
folien von der erforderlichen GréBe lassen sich freitragend nicht her- | 
stellen. Sie wurden deshalb im Vakuum auf etwa 1000 A dicke Trager- | 
folien aus Pioloform F (von der Firma Wacker-Chemie, Miinchen) auf- | 
gedampft; die Schichtdicken konnten mittels einer in die Aufdampf- 
anlage eingebauten elektrischen Mikrowaage bestimmt werden. 

Die Folien wurden unter 45° geneigt zum Elektronenstrahl aufge- 
stellt. Die effektive Schichtdicke betrug dann bei den Folien aus Al,O 
51 ug/cm?; bei Gold wurden Messungen mit drei verschiedenen Schicht- 
dicken ausgefithrt, mit den effektiven Dicken 26, 37 und 59 pg/cm?. Bei 


BPs 
Yj; 
alll 
ae 


| 
A 


¢ tna of Proportianalzahlrohr 


Fig. 1. Schema der Versuchsanordnung. Roéntgenrdhre mit Kathode K und Antikathodenfolie F; M Moni- 
tor-Zahlrohr; B Blenden; Pd Bleiabschirmung; GZ einfache Geiger-Zahlrohre fiir Antikoinzidenzen 


. 


einem Brennfleckdurchmesser von etwa 3 mm konnten die Al,O3-Folien — 
mit Strémen bis zu 150 pA, die Au-Folien bis 15 wA belastet werden. Bei 
den Messungen mit Au ist die Strahlung der Tragerfolie zu vernach- 
lassigen. 


2. Streukérper. Dieser bestand aus einer Beryllium-Scheibe von 2 cm 
Durchmesser und 0,5 cm Dicke; seine Stirnflache war dem Zahlrohr 
zugewandt. Die Offnungswinkel der ausgeblendeten Strahlungskegel 
betrugen zwischen Folie F und Streukérper S maximal 6°, zwischen 
Streukérper und Eintritts6ffnung des Zahlrohrs 2,5°. 


3. MeBvorrichtung. Zur spektralen Intensitaétsmessung diente, wie 
in der Einleitung erwahnt, ein von AMREHN* entwickeltes und naher 
beschriebenes Proportionalzaihlrohr; es ist in einem schematischen 
Langsschnitt in Fig. 1 dargestellt. Es besitzt an der Eintrittsseite zwei 
konzentrische Feldelektroden, mit denen eine definierte Begrenzung des 
Zahlvolumens erreicht werden kann. Um das Ansprechvermégen zu 
erhéhen, wurde das Zahlrohr mit 3 at Argon gefiillt. Die Arbeitsspan- 
nung betrug 1900 V, was einer Gasverstarkung von etwa 400 entspricht; 
die Zahlrohrspannung war elektronisch auf 0,05 % stabilisiert. 
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| In der in Fig. 1 gezeichneten Lage wird die senkrecht zum einfallen- 
den Elektronenstrahl polarisierte Komponente gemessen; zur Messung 
der Parallelkomponente konnte das Zahlrohr aus der Zeichenebene 
heraus um 90° geschwenkt werden. 

Die Impulse des Zahlrohrs wurden in iiblicher Weise iiber eine 
_Kathodenfolgestufe auf den Eingang eines nach Angaben von CHASE und 
_HicinpoTtHaM® gebauten Impulsverstaérkers gegeben und nach etwa 
10*facher Verstarkung einem Impulshéhenanalysator der Firma Sunvic- 


Controls, Harlow, zugefiihrt. 
| Schon die ersten orientierenden Vorversuche zeigten, daB die zu 
_messenden Strahlungsintensitaten, besonders nahe der Grenzenergie des 
Spektrums, nahezu im 
Nulleffekt des Proportio- 
/nalzahlrohrs untergingen. — keVmin 
|Die Strombelastbarkeit 20 
| der Antikathodenfolien ist 

| mit den oben angegebenen 
|Werten begrenzt. Ihre 10 
_Schichtdicke kann wegen 

(der dann zu starken De- 

| polarisation nicht erhoht a or a a Tippee ey 
‘werden; der zulassige Off- k 

|mungskegel der Strahlung — T#-2 Nulfet des Prpotonalzsroresin Apbingighit on 


13st begrenzt durch die nach Fig. 1; 3 mit Bleiabschirmung und Antikoinzidenzen 

| Porderung, daB der Strahl 

im Zahlrohr nicht zu nahe an die Wandung kommt. Deshalb muBte 
versucht werden, den Nulleffekt zu verringern; er entsteht durch in der 
Zahlrohrwand absorbierte y-Strahlung der Umgebung, durch die das 
Zahlvolumen durchsetzenden y-Mesonen der kosmischen Strahlung 
sowie zu einem geringen Bruchteil durch radioaktive Verunreinigungen 
des Wandmaterials des Zahlrohrs. 

Dieser letzte Anteil la8t sich nicht verringern. Um die y-Strahlung 
der Umgebung wirksam zu schwdchen, wurde das Zahlrohr in der in 
ig. 1 dargestellten Weise mit einem 1,7cm starken Bleimantel um- 
eben. Die w-Mesonen kénnen nur durch eine Antikoinzidenz-Anordnung 
usgeschaltet werden. Dazu wurde das Proportionalzahlrohr mit einem 
Kranz von 13 parallel geschalteten einfachen Geiger-Miiller-Zahlrohren 
mgeben, deren Dimensionierung und Anordnung ebenfalls aus Fig. 1 
ersichtlich ist. Bei jedem Impuls dieser Zahlrohre erzeugt ein Impuls- 
former einen Rechteckimpuls von 60 V Héhe und 160 ys Lange; dieser 
wird an ein ,,gate‘‘ weitergegeben, das bei Koinzidenz mit einem Impuls 


6 CuasE, R.L., and W.A. HicInBoTHaM: Rev. Sci. Instrum. 23, 34 (1952). 
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des Proportionalzahlrohrs den Impulshéhenanalysator sperrt. Registriert 
werden also nur die Antikoinzidenzen. 


Wie Fig. 2 zeigt, konnte durch diese beiden MaBnahmen der Nuil- 
effekt auf etwa 20% des urspriinglichen Wertes herabgesetzt werden, 
was an allen Stellen des Spektrums fiir die erforderliche MeBgenauig- 
keit ausreichte. 


III. Messungen 


1, Durchfiihrung. Innerhalb einer einzelnen MeBreihe, deren Dauer 
zwischen 3 und 5 Std betrug, wurden in mehrfachem Wechsel von 
40 bis 30 min Dauer die Impulshdhenverteilungen in den Stellungen 
parallel und senkrecht zum Elektronenstrahl registriert und dann fiir 
die Auswertung zusammengefaBt; vor und nach jeder MeBreihe wurde 
der Nulleffekt gemessen. Die in den beiden Stellungen registrierten 
Impulsspektren miissen auf gleiche, den Streuk6orper treffende primare 
Anzahl Quanten bezogen werden. Der auf die Antikathode treffende 
Elektronenstrom konnte zwar auch iiber langere Zeit gut konstant 
gehalten werden, er ist aber allein kein zuverlassiges Ma8, weil bei der 
an der gerade noch zuldssigen oberen Grenze liegenden Belastung der 
Folien Anderungen ihrer Beschaffenheit, und damit Anderungen der 
Strahlungsausbeute, nicht ausgeschlossen werden kénnen. Die Messungen 
wurden deshalb auf die Anzeige eines als Monitor dienenden Auslése- 
zahlrohrs (M in Fig. 1) bezogen; seine Konstanz wurde vor und nach 
jeder MeBreihe mit einem Radiumpraparat kontrolliert. ; 


Zur Energieeichung des Impulshéhenanalysators und zur Kontrolle — 
ihrer Konstanz wurden am Anfang, in der Mitte und am Ende jeder 
MeBreihe die K,-Linien von Cu, Mo, Ag und Sn gemessen. 


2. Auswertung. Die gemessenen Impulshdhen-Verteilungen miussen 
nach Abzug des Nulleffektes zunachst auf Zahlverluste korrigiert werden. 
Diese entstehen 


a) durch die mittlere Totzeit des Impulshéhenanalysators von 
800 ws. Sie wurde besonders bestimmt; der Verlust lag bei allen Mes- 
sungen unterhalb 3,5 % ; 


b) durch zufallige Koinzidenzen von Impulsen des Zahlrohrkranzes 
und des Proportionalzihlrohrs. Sie kénnen aus den Impulsraten sowie 
aus den Impulslangen des Proportionalzahlrohrs (30 us) bzw. der Anti- 
koinzidenzschaltung (160 ws) berechnet werden; dieser Zahiverlust war 
in allen Fallen kleiner als 1,5 %. 


Da der Zusammenhang zwischen Quantenenergie und mittlerer 
Impulsh6he exakt linear ist, lassen sich die Impulsspektren leicht in 
Energiespektren N(k) umrechnen. Fiir eine typische MeBreihe sind die 


_ hoherem Fiilldruck Verunrei- 
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so ermittelten Spektren fiir die Komponenten N,(k) und N, (R) in Fig.3 
(ausgezogene Kurven) dargestellt; als Kurve Np ist ferner der Verlauf 
des Nulleffektes angegeben. Der Ubersichtlichkeit halber wurde nur 
jeder zweite MeBpunkt eingezeichnet. 

Dieser Verlauf ist noch hinsichtlich des begrenzten Auflésungsver- 
mogens des Proportionalzahlrohres zu korrigieren. Bei monoenergeti- 
scher Réntgenstrahlung wird ein Impulshéhenspektrum mit der Form 
einer GauB-Verteilung regi- 


: f ee : Nx70%, 
striert; fiir die -, Breite h 
gilt die Beziehung: 
gee 
(41/h) a-k Q 
a=0,24keV. 


mit ) 


Der angegebene Wert fiir a 
wurde gesondert bestimmt 
und gilt fiir die Zahlrohrfiil- 
lung mit 3 at Argon. Die 
Erhoéhung gegentiber dem 7 
fritiher von AMREHN‘ bei 4 at 
Fiilldruck ermittelten Wert 
a=0,12 keV ist darauf zu- 
riickzufiihren, daB sich bei 


nigungen des Argons durch ¥ , y HU 
elektronegative Gase starker fig. 3. Beispiele einer Messung mit Al,O,-Folie bei 35 keV. 
bemerkbar “machen. ine ee te neon Ne Weta 
weitere, geringfiigige Verbrei- _— — Korrigiert fiir Auflésungsvermégen des Zahlrohrs 
terung der Gaub-Kurve um 

2 bis 3% bewirkt der Compton-Anteil der am Beryllium gestreuten 
Strahlung. 

Bei der Berechnung des wahren Impulshéhenspektrums aus dem 
gemessenen wurde, wie in friiheren Arbeiten, ein Iterationsverfahren 
angewendet. In Fig. 3 ist fiir das dort dargestellte Beispiel der so er- 
mittelte wahre Verlauf gestrichelt eingezeichnet. 

3. Korrekturen. Der sich hieraus ergebende Polarisationsgrad stellt 
jedoch noch nicht den wahren Verlauf im Spektrum dar. Als Korrektur- 
groBen miissen noch die folgenden depolarisierenden Einfltisse beriick- 
sichtigt werden: 

a) Die Streuung der Elektronen in der Antikathodenfolie. Dieser 
EinfluB lABt sich berechnen, wenn die Form des Bremsstrahlungsspek- 
trums in Abhangigkeit von der Emissionsrichtung sowie die Streuung 


Z. Physik. Bd. 161 29 
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der Elektronen in Abhangigkeit von ihrer Energie und von der Schicht- 
dicke bekannt sind. Fiir die Form des Spektrums geniigt es im Energie- 
bereich der vorliegenden Messungen, das Ergebnis der Theorie von 
SOMMERFELD? mit den Ergainzungen von KULENKAMPFF, SCHEER und 
ZEITLER’ zu benutzen. Hinsichtlich der Elektronenstreuung befindet 
man sich bei den hier verwendeten Schichtdicken in dem rechnerisch 
schwer zuganglichen Gebiet der Mehrfachstreuung (mittlere StoBzahlen 
m etwa von 0 bis 20). Hierzu haben nun kiirzlich KEIL, ZEITLER und 
ZINN® numerische Berechnungen durchgefiihrt, die in der angegebenen 
Arbeit tabelliert sind. Hier- 
mit hat der eine von uns”® 
den depolarisierenden Ein- 
flu8 der Elektronenstreu- 
ung numerisch genau be- 
rechnet. Einzelheiten dieser 
umfangreichen Rechnungen 
miissen hier itibergangen 
werden; das hier interes- 
sierende Ergebnis ist das 


folgende: 
Fiir die verwendeten 
0 2 y 5 r 7 Al,O3-Folien betragt die 


Fig. 4. Verlauf des Polarisationsgrades bei Au in Abhangigkeit Verminderung des Polari- 

von der Dicke der Antikathodenfolie sationsgrades nur etwa 

AP =— 0,01; sie kann also 

vernachlassigt werden. Fiir die verwendeten Au-Folien ist diese Ver- 

minderung, auch bei der diinnsten Folie, jedoch noch erheblich. Die 

Rechnung ergibt in diesem Fall, daB im Bereich der Messungen in sehr 

guter Naherung der Polarisationsgrad linear mit zunehmender Dicke der 
Folie (zunehmender StoSzahl m) abfallt, und zwar nach der Formel 


P(;-,m) =P(;-,0) — (0,0052 + 0,0086 | -m, (3) 
0) ‘0 / Ro 

wobei die Zahlenwerte sich aus der numerischen Rechnung ergeben. Die 
Werte fiir P, die mit drei Au-Folien unterschiedlicher Dicke gemessen 
wurden, sind in Fig. 4 dargestellt (Parameter k/k). Sie miissen jeweils 
auf einer Geraden liegen, deren Neigung durch Gl. (3) vorgegeben ist. 
Wie man sieht, lassen sich sehr gut entsprechende Gerade finden; damit 
ist es méglich, aus den gemessenen Werten eindeutig auf den Wert fiir 
die Dicke 0 zu extrapolieren. 

7 SOMMERFELD, A.: Ann. Physik 11, 257 (1931). 

8 KULENKAMPFF, H., M. SCHEER u. E. ZEITLER: Z. Physik 157, 275 (1959). 


9 Kei, E., E. ZEITLER u. W. ZINN: Z. Naturforsch. (im Druck). 
10 ZINN, W.: Unverdffentlichter Laborbericht. 


| rekturen, bei Gold extra- 


'O nach Fig. 4, ergibt. Dazu 
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b) Die endlichen Raumwinkel zwischen Folie und Streukérper bzw. 
zwischen Streukérper und Eintrittsfenster des Zahlrohres wirken nur 
wenig depolarisierend. Bei der Geometrie unserer Versuchsanordnung 
ist der EinfluB auf den Polarisationsgrad AP<— 0,01, also zu vernach- 
lassigen. 

c) Mehrfachstreuung im Streukérper bewirkt ebenfalls eine Depola- 
risation, wenn némlich Quanten nicht in einem EinzelprozeB, sondern 
erst durch zwei oder mehr Streuprozesse die Richtung 90° erreichen. Man 
kann diesen Einflu8 klein halten, wenn man, wie oben angegeben, den 
Streukérper als flache Scheibe ausbildet, deren Stirnflache normal zur 
Richtung der einfallenden oder der um 90° gestreuten Quanten steht 
(in bezug auf Absorption der Strahlung ist die zweite Stellung giinstiger). 
Fiir den hier verwendeten Streukérper ergibt eine Abschatzung, daB 
auch hierdurch der Polarisationsgrad nur um weniger als 1P = — 0,01 
erniedrigt wird. 

IV. Ergebnisse 

1. Verlauf des Polarisationsgrades. In Fig. 5 ist fiir die beiden Anti- 
kathodenmaterialien Al,O, und Au der experimentell ermittelte Pola- 
risationsgrad in Abhangigkeit von k/k, dargestellt, wie er sich nach 
Beriicksichtigung aller Kor- 


poliert auf die Foliendicke 


sind gestrichelt theoretisch 
berechnete Kurven einge- 
zeichnet, auf die weiter 
unten eingegangen wird. 
Die Fehlergrenzen sind 
in der Mitte und an den 
Enden des jeweils durch die 


Messung erfaBten Spektral- 
Fig. 5. Endergebnis fiir den spektralen Verlauf des Polarisations- 


gebietes eingetragen. Bei grades (U=35 bzw. 45 kV) fiir Al,O, und Au (ausgezogene 
ihrer Ermittlung wurden Kurven); die Fehlergrenzen sind nur an einigen Punkten einge- 
* s 4s tragen. Gestrichelt: Nach der Theorie von SOMMERFELD berech- 
die statistischen Fehler der neter Verlauf, nach Gl. (4a) vom Winkel 9* umgerechnet auf die 
MeBpunkte in den Impuls- Beobachtungsrichtung 90° 
héhenspektren zugrunde ge- 
legt. AuBerdem wurde einigen systematischen Fehlerméglichkeiten 
Rechnung getragen, soweit sich deren Einflu8 auf den Polarisations- 
grad iibersehen lieB: der Fehler in der Energieeichung des Impuls- 
hdhenanalysators betrug maximal 3%; die Hochspannung konnte auf 
1% genau gemessen werden; die méglichen Fehler aus der Auflosungs- 
funktion des Proportionalzdhlrohrs und der damit an den Impulsho- 
henspektren numerisch durchgefithrten Auflosungskorrektur wurde durch 


20* 
he. 
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Annahme fiktiver noch méglicher Abweichungen der eingehenden 
GroBen ermittelt. Die Fehler des Polarisationsgrades in Fig. 5 sind 
somit nicht nur statistischer Natur, sondern zugleich ein MaB fiir die im 
ungiinstigsten Fall méglichen systematischen Abweichungen des gemes- 
senen Verlaufes. 

Im einzelnen ist zu diesen Ergebnissen noch folgendes zu sagen: 


a) Bei Aluminiumoxyd als Antikathode zeigte sich, daB die Ergeb- 
nisse fiir die beiden Primdrenergien von 35 bzw. 45 keV sich nicht merk- 
lich unterscheiden, wenn sie in Abhangigkeit von k/p dargestellt werden ; 
etwaige Unterschiede legen jedenfalls unterhalb der MeBgenauigkeit. 
Beide MeBreihen sind deshalb in Fig. 5 zusammengefaBt, nur die Werte 
bei k/ky< 0,2 entstammen der MeBreihe bei 45 keV allein, weil bei 35 keV 


nicht zu so kleinen Quantenenergien herunter gemessen werden konnte. 


b) Bei GoldlieBen sich die gemessenen Spektren nur bis etwa k/Ky=0,45 
auswerten, da sich unterhalb dieser Energie die L-Linien von Gold dem 
Kontinuum iiberlagern, deren Anteil nicht sicher abgetrennt werden 
kann. 


2. Vergleich mit friiheren Messungen. Die von KULENKAMPFF, LEISE- 
GANG und SCHEER? bei 34 keV an diinnen Al-Folien ausgefiihrten Mes- 
sungen erstrecken sich nur von der Grenzenergie des Spektrums bis zu 
k/ky =0,5. Der Abfall ergab sich dabei etwas geringer, jedoch waren 
die statistischen Fehlergrenzen dieser fritheren Messung wesentlich 
groBer. Der jetzt genauer ermittelte Verlauf liegt noch innerhalb dieser 
Grenzen. Morz und Pracrous™ haben bei 50 keV Messungen mit Anti- 
kathoden aus Be- bzw. Au-Folien durchgefithrt, deren Dicke allerdings 
nicht angegeben wird. Sie finden bei k/ky = 0,9 wesentlich kleinere Werte 
(P =0,6 fiir Be, P=0,5 fiir Au); wir vermuten, daB8 die Folien zu dick 
waren, da® also eine starke Depolarisation durch Streuung der Elek- 
tronen in der Folie wirksam war von der Art, wie es Fig. 4 fiir unsere 
verschiedenen Au-Folien veranschaulicht. 


3. Vergleich mit der Theorie. Die relativistische Theorie von GLUCK- 
STERN und HuLL® benutzt die Bornsche Naherung; dies bedeutet P =1 
an der Grenzenergie und einen Verlauf, der unabhangig ist von der 
Ordnungszahl Z, Damit kénnen wesentliche Ergebnisse unserer Mes- 
sungen nicht wiedergegeben werden. Wir haben deshalb zum Vergleich 
die nichtrelativistische Theorie von SOMMERFELD’ herangezogen, und 
zwar nach den genaueren numerischen Auswertungen der theoretischen 
Formeln, die KrRKPATRIK und WIEDMAN!® angegeben haben, bei denen 


11 Morz, J.W., e R.C. Practous: Nuovo Cim. 10, 571 (1960). 
12 GLUCKSTERN, R.L., and M.H. Hutt: Phys. Rev. 90, 103 (1953). 
13 KTRKPATRIK, P., and L. WrEDMAN: Phys. Rev. 67, 324 (1945). 
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| die Naherungen, mit denen SomMERFELD die auftretenden hypergeo- 
_ metrischen Funktionen approximiert, vermieden werden. 

Hierbei ist jedoch, wie bei SOMMERFELD, die , Voreilung‘‘ vernach- 
_ ldssigt; ausgezeichnete Emissionsrichtung — Maximum der Intensitat 
) und zugleich Maximum des Polarisationsgrades — bleibt dabei auch fiir 
_ B>0 der Winkel 90°. In einer kleinen Erganzung zur Sommerfeldschen 
| Theorie haben KULENKAMPFF, SCHEER und ZEITLER® darauf hingewie- 
| sen, da8 man die Sommerfeldsche Endformel fiir die Energieverteilung 
_im Spektrum in Abhingigkeit vom Emissionswinkel # so umformen 
_ kann, daB allgemein an die Stelle des Winkels 90° ein ausgezeichneter 
| Winkel #* tritt, der durch die einfache Beziehung 


€057* = 8 


| gegeben ist, was fiir B =O wieder %=90° ergibt. Hierbei sind echte 
_ relativistische Effekte nicht beriicksichtigt, die Betrachtungen gelten 
also nur fiir nicht zu groBe Werte von B (bis etwa 0,4 oder 0,5). 

Hiernach ist das Maximum der Polarisation unter dem Winkel 3* 
| Zu erwarten; dieser Wert sei mit P* bezeichnet. Aus der von KULEN- 
| KAMPFF, SCHEER und ZEITLER angegebenen erginzten Formel [a. a. O. 
Gl. (6) auf S. 278] ergibt sich dann durch eine einfache Rechnung fiir den 
_Polarisationsgrad unter einem beliebigen Winkel 


7 (1 — 6?) sin? & 
horalG (1 — B cos #)? — (cos — B)?- P* (4) 
und daraus speziell fiir #=90° 
(— 2 
Py = Pt (4a) 


-Demgema8B haben wir den nach SOMMERFELD bzw. nach KIRKPATRIK 
»und WIEDMAN fiir? = 90° berechneten Verlauf als giiltig fiir den Winkel 3* 
‘angesehen und anschlieBend nach Gl. (4a) auf unsere Beobachtungs- 
irichtung #=90° umgerechnet. Die so erhaltenen Kurven sind gestri- 
(chelt in Fig. 5 eingezeichnet. 

Man sieht, da8 in erster Naherung eine befriedigende Ubereinstim- 
mung zwischen Experiment und Theorie besteht. Fiir einen weiteren 
Vergleich ist in Fig. 6 nochmals die nach SOMMERFELD berechnete Kurve 
fiir Al,O, aus Fig. 5 wiedergegeben und dazu der nach der relativistischen 
‘Theorie von GLUCKSTERN und HuL! berechnete, fiir alle 7 giiltige, 
Verlauf eingezeichnet. Dieser verlauft im mittleren Bereich des Spek- 
trums merklich unterhalb der Sommerfeldschen Kurve und nahert sich 
hier sehr stark dem von uns gemessenen Verlauf. Wir glauben deshalb 
zu der Annahme berechtigt zu sein, daB der in Fig. § noch vorhandene 
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Unterschied darauf zuriickgefiihrt werden kann, daB dort bei der be- 
rechneten Kurve relativistische Effekte vernachlassigt worden sind. In 
der Nahe der Grenzenergie ist wegen der Bornschen Naherung in der 
Theorie von GUCKSTERN und Hutt keine Ubereinstimmung zu erwarten. 

In Fig. 5 liegt bei Al,O, die gemessene Kurve unterhalb der berech- 
neten, wahrendsie bei Au von k/ky=1 abwirts zunachst oberhalb liegt, aber 


“OS 

Fig. 6. Vergleich theoretisch berechneter Kurven fiir den spektralen Verlauf des Polarisationsgrades. Ge- 

strichelt; Nach SoMMERFELD, aus Fig. 5; ausgezogen: nach der relativistischen Theorie (Bornsche Naherung) 
von GLUCKSTERN und Huy 


steiler abfallt und bei etwa k/ky =0,55 die theoretische Kurve schneidet. 
Die Abnahme von P in der Nahe der Grenzenergie bei héheren Z be- 
ruht, anschaulich betrachtet, darautf, daB die Elektronen schon vor der 
Emission eines Bremsstrahlungsquants im Kernfeld abgelenkt werden, 
der primare Elektronenstrahl also eine gewisse Konvergenz hat (,,Cou- 
lomb-Korrektur‘‘ gegeniiber der Bornschen Naherung). Die Sommerfeld- 
sche Rechnung ist fiir das reine, nicht abgeschirmte Kernfeld durch- 
gefiihrt und es erscheint plausibel, daB dadurch bei hohem Z die Coulomb- 
Korrektur zu gro8 wird, fiir P also sich ein zu flacher Verlauf ergibt. 
Wir vermuten, daB bei Beriicksichtigung der Abschirmung, also Rech- 
nung mit einem kleineren effektiven Z, sich auch hier noch eine bessere 
Ubereinstimmung der Theorie mit unseren Messungen ergeben kénnte. 
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| It is shown how to generate solutions of the Einstein-Maxwell equations from static 
_ Solutions of Ry g = 0. Classes of electromagnetic solutions, generalising ones already 
| known, are obtained. There is a close formal similarity between magnetostatic 
solutions, and those referring to rotating matter. 

Solutions referring to cylindrically symmetric combined electromagnetic and gra- 
vitational waves are also given. 


1. Introduction 


Starting from any static exterior solution of the field equations of 
' general relativity, EHLERS! has shown how to generate 


(i) a stationary exterior solution, and 
(1) a stationary interior solution. 


In this paper it is shown how a static electromagnetic solution of the 
_Einstein-Maxwell equations may be derived from any static exterior 
solution. 


2. Notation and preliminaries 


We shall need the following three metrics 


ds? = g,,4x* dx? =—h,,dx*dx? + (dx4)?, (et) 
3? = 9, ,dxdx8 =—e Uh, dx dx’ +e" (dxt)?, (2.2) 
ds*?2 = pt, dx dx? =—e hg, dx? dx? + 68 (d x4)2, (2.3) 


-Here and throughout the paper Greek indices take values 1, 2, 3, 4 and 
“Latin indices the values 1, 2, 3; /,,, U, @ are functions of x, only. 

Let g be the determinant of the metric (2.1) and let ¢,,, be the usual 
permutation symbol; then the array 


4 
Nabe — (2) Eabe 
iis a three-dimensional tensor with respect to spatial transformations, 
and its contravariant form is 
= 
qo — = (=) * Eabe: 


1 EnLers, J.: Konstruktionen und Charakterisierungen von Losungen der 
1Einsteinschen Gravitationsfeldgleichungen. Diss. Hamburg 1957. 
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When superscripts appear in the following sections, indices have been 
raised with the metric (2.1). A semi-colon means covariant differentiation 
with respect to metric (2.1), and we shall also use the notation 

Up = id U: 6 (=9"” U:s), 
the equality in brackets following from the independence of U on %4; 9** 
is defined similarly. 

Let Ryg, Rag and Ryg be the Ricci tensors corresponding to the 
metrics (2.1), (2.2) and (2.3), and let F,, be an electromagnetic field 
tensor. We seek tensors g*, and F,, satisfying the Einstein-Maxwell 
equations in empty space 


R*, =— 82 Egg, (2.4) 
E5=—F“F,, +403 F"’F,,, (2.5) 
Fyaly + Feyja + Ayala = 9, (2.6) 

Fee, =0. (2.7) 


Here indices are raised not with respect to g,g, but with respect to eee» 
and a stroke denotes covariant differentiation with respect to gis. 


3. The electromagnetic solutions 
The main result of the paper is the following. 


Theorem 1. g*;, F,; form a solution of the field equations (2.4) to (2.7) 
if we take 


et = [16 (4? + BY)] cosech® (¢ U +C), (3.1) 
Ee =ANabe Iie (3.2) 
Iya = BEV oa Fa, (3.3) 


where A, B and C are arbitrary constants, and where 
Ri, +2U,,U,, =0, Ui*., =0. (3.4) 


Proof. In the Appendix, the contravariant components of g¥3; and 
the Christoffel symbols formed the gX;, are given in terms of quantities 
formed from the g,, and of g. Using these, we find after calculation that 
for the metric (2.3) the field equations (2.4) and (2.5) give 


x — Dy 1 3a 
Ri, Ris $0 O:a— Seek ce 


a 8a {e° o*° F., Fug +e°F., F,,—1,,, 69°" 2" Fue wn (3.5) 
—e-te,,.07 Faw, 
Ri =0= 8ace? g*” F., Fay, (3.6) 


Ri = Fert py = 47 e {eo FrFas =, ae ie Meer ete (3.7) 
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By direct substitution one finds that (3.1) to (3.3) satisfy (3.5) to (3.7) 
provided that (3.4) is fulfilled. . 
By the use of the formulae in the Appendix, the lefthand sides of (2.6) 
reduce to expressions of two types 


Fy oc lids + Fate = Fat; + Lecce + Ease (3.8) 
and 


Faye + Phan oP EE ay = Fyy.e + Boars, (3.9) 
_and the right-hand sides of these equations are found to vanish when 


_use is made of (3.2) and (3.3); in the evaluation of the right-hand side 
_ of (3.8) it is also necessary to use 
| Nabc;a — O- 
Thus Eq. (2.6) are satisfied. 
Similar calculations show that (2.7) is fulfilled provided that F,, is 
given by (3.2) and (3.3), and that the second of Eggs. (3.4) is satisfied. 
_ Thus the set of field Eqs. (2.4) to (2.7) is satisfied and the theorem is 
proved. 
The Eqs. (3.4) are the conditions that R,,=0, so the theorem gen- 
(erates a class of static electromagnetic solutions from a class of static 
(exterior solutions. 
| In the special case in which the subsidiary metric g,, has vanishing 
| Ricci tensor, the following theorem holds. 
Theorem 2. I} g,, satisfies R,g =O then a solution of the Eqs. (2.4) to 
'(2.7) is given by gk,, Fy, with 
e? ={C — [4m (A? + B?)]! U}?, 
Fu» =ANave U™, (3.40) 
Hie = Be Oh, = a, 
iwhere A, B and C are arbitrary constants and 
U3*,, =0. 
Proof. This theorem may be proved in a manner similar to that used 
jin proving Theorem 1. 
Theorem 2 generalises the result of MayUMDAR? and PAPAPETROU® to 
the case in which both electric and magnetic fields are present. 


4. Applications 
As an illustration we may apply Theorem1 to WEYL’s axially 
symmetric exterior solutions. WEYL’s metric is taken as ,g, and is 
d 3? = —e~¥ [e¥ (dz2 +. dr?) + dg] 4+ 6 di, (4.4) 


2 MayumDAR, S.D.: Phys. Rev. 72, 390 (1947). 
3 PapapETRov, A.: Proc. Roy. Irish Acad. 51, 191 (1947). 
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where 
aU aU 1 0U 
02? or" r Y OY ae G4 
ow = oU aU | 
Oz Or ez’ 
ow 1 au \2 aU \2 (4.3) 
Fran ah ae) a bee | | 


U and W being functions of 7 and z. 
Theorem 1 shows that there is an electromagnetic solution given by 
ds¥? ——e-® [eV dz + dr’) + rdg?] + edt, 
e? = [162 (A + B?)]+ cosech? (¢ U +(C), 


au eU 4.4 
Pn ae as Ve aire os bn? a4 
oU oU 
re ae? Fy, = Bee or? 


where U and W satisfy (4.2) and (4.3), and where the coordinates have 
been numbered as follows: 


ee xg = Se A 


The solution (4.4) was given by WEYL‘ in the electric case (4 =0) and 
by Bonnor? in the magnetic case (B =0). 

From the solution (4.4) one can derive another, which refers to 
cylindrical electromagnetic waves. 


Write 
Ate! Begin cU = E+ alors, 


where «, 6 are real constants and V is a function of y and z. Now make 
the complex transformation 
S =247, DL ERG 
The new solution is 
dS? = — e& dZ2— eW-e dr? — pre" dg? + eV 2 dT?, 
e¢ = [16 (a2 + B%)|4sech? ($V +C), 


OV OV 
F,=fe—, Fag = ar, (4.5) 7 
av av 
F,, =— pee ye a a 
41 B aT? as > KL 


@Wevn, Ho: Ann. d. Physyelpz, 545147 (9917): 
5 Bonnor, W.B.: Proc. Phys. Soc. 67, 225 (1954). 


Exact Solutions of the Einstein-Maxwell Equations 443 


where 
OV 1. eV OV 
Oe A cor re (4.6) 
ow _ av av 


or ia Or or’ 

ew 1 [fav\2, ;avie 

or (a aerubi 
In this, V(r, 7) is to be chosen as a real solution of the cylindrical wave 
Eq. (4.6). 


5. Comparison with stationary exterior fields 
The result of EHLERS! concerning stationary exterior solutions is as 


_ follows. Consider again the metrics (2.1) and (2.2), and also the following 
| metric 


dot=—e"h, dx dx + e# (dxt—u,dx')?; (5.4) 
this satisfies the field equations for empty space if 
=A sech (U'+C), 

(5.2) 


noe — pee = Ani U", 
where A, C are arbitrary constants and where U is the function appearing 
in (2.2) and which satisfies 

Ri, +3U,,U,,=0, UM, =0. (5.3) 
This shows how the stationary exterior solution is generated by the 
static metric (2.2) if the latter satisfies the field equations ig, lene 
object of this section is to point out the close formal similarity between 
the solution (5.1) to (5.2), and the purely magnetic solution for the 
metric (2.3) given by (3.1) to (3.3) with B =0. This similarity means that 
there is a certain correspondence between the gravitational fields of 
magnetic sources and those for rotating bodies. As an example, I may 
mention the solution for the magnetic field of a steady current carried 
by a circular loop (Bonnor’). It turns out that this corresponds to the 
field of a rotating ring of matter. 


6. Conclusion 
The class of solutions obtained in theorem 1 can be used for actual 
physical situations only if particular solutions of the Eqs. (3.4) are 
known, so that U has a definite form. The general solution of (3.4) is 
known if the metric (2.2) has axial symmetry, but not otherwise. Theo- 


-rem1 then yields axially symmetric solutions of the static electro- 
magnetic problem, as in §4. The solutions (4.4) given there are new 


6 Bonnor. W.B.: Proc. Phys. Soc. Lond. (in press). 
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in that they refer to the combined electric and magnetic fields, whereas 
previously solutions have been given only for the separate fields. The 
combined solutions could also have been obtained from the solutions for 
the separate fields by the use of the theorem of TAKENO?. The solution 
(4.5) is new since although solutions for cylindrical gravitational waves 
have been given by ErnstEIN and RosEN®, the combined gravitational 
and electromagnetic cylindrical waves have not previously been treated. 

It is worth noting that although WEYL’s static axially symmetric solu- 
tion of the exterior equations, represented by (4.1) to (4.3), is general, the 
derived static electromagnetic solution (4.4) is not. From the physical 
point of view, this can be seen from the fact that it contains only one 
harmonic function U, which has to serve to introduce sources of all three 
fields, electric, magnetic and gravitational. This has the effect that if 
one chooses, by means of U, a certain set of sources of say, the electric 
field, then sources of the other two fields must either by absent, or be 
similar to that of the electric field. For example, one could choose U 
and the arbitrary constants so that point masses, point changes and. 
point poles are present, but not so that the field arises from a point mass. 
carrying a magnetic dipole. 

The electromagnetic fields given by theorem 2, although unrestricted 
as regards spatial symmetry, are even more specialised in their physical 
content. They refer to sets of sources which are of such magnitudes that 
they are in equilibrium under the action of the three fields present. For 
example, if in (3.10) one puts A =0, the field refers to a set of particles 
for each of which the mass/charge ratio is the same and such that the 
gravitational and electric forces on each particle balance. 


Appendix 
Let g*%8, ot8 be given by 
gt eH ok, = 05, 8%" ban = OB, (A.1) 


and let beard! 4 be the Christoffel symbols referring to the metrics gx, 8g Tespec- 
tively. Then, using (2.1), (2.3) and (A.1) one finds 


ge ab == g@ gab, 


Tet + 1 xt 1 st a 34 
It = Ih, 20} Q.p Or a 28770’ » 


1 a ok 
Ti" = 20;; 

it Bead 2 os 
Ty's — 9 622 9;%, 


T+" IB a Os 


? TaAKENO, H.: Tensor, N.s. 5, 71 (1955). 
8 ErnsTEIN, A., and N. Rosen: J. Franklin Inst. 223, 43 (1937). 
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On Simulation Studies of Motion of Bodies 


in Ionized Atmosphere* 
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' The principle of dimensional similitude is applied to the laboratory model studies 
| of the motion of bodies in an ionized atmosphere pervaded by a magnetic field. The 
| correspondence relationships of various characteristic parameters in the actual and 
| laboratory model scale cases are obtained. It is shown that the scaling relationships 
/ satisfy the conditions for aerodynamic, magnetohydrodynamic and electrodynamic 
| similitude. These relationships indicate that it is not necessary to obtain actual 
| atmospheric densities in the laboratory to perform such studies. By adopting a 
| suitable scaling factor for the linear dimension of the body, it should be possible 
_ to simulate flight conditions corresponding to the upper atmosphere of the earth. 
Outline details of a suitable experiment in a hypersonic wind tunnel are described. 


I. Introduction 


The interactions of a rapidly moving body such as an artificial earth 
‘satellite in an ionized atmosphere with the atmospheric particles and 
‘any pervading magnetic field give rise to many interesting phenom- 
(ena!.2, The body acquires an electric charge through accretion of char- 
sed particles and photoelectric effect. The electric charge of an artificial 
earth satellite is an important physical parameter because its precise 
knowledge may lead to important information about the physical 
properties of the upper atmosphere: 


a) If the satellite carries an electric charge, there will be a contri- 
bution to its drag force!,2,3 because the charged particles, under the 
action of coulomb force, describe hyperbolic orbits about the satellite 


x Supported by the United States Air Force Office of Scientific Research, 
‘Washington, D.C., under Contract No. AF 49(638)-217. To be presented at the 
‘Annual Meeting of the American Physical Society to be held in Washington, D.C., 
m April 24—27, 1961. 

1 LEHNERT, B.: Tellus 8, 408 (1956). 

2 Cyopra, K.P.: Interactions of rapidly moving bodies in terrestrial atmosphere. 
University of Southern California Engineering Center Technical Report 56-212, 
‘A FOSR-TN-60-398 (March, 1960). To appear in Rev. Mod. Phys. (1961). 

3 JasTRow, R., and C.A, PEaRSE: J. Geophys. Pes. 62, 413 (1957). 
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resulting in transfer of momentum. In order to evaluate the density**.® 
of the upper atmosphere we need to have information on orbital motion 
of the satellite and the drag force. Therefore we must know precisely 
the value of the satellite charge and its contribution to the drag force. 


b) A charged satellite may excite an ionized wake? behind it, or it 
may arrest®® an ionized cloud in front of it. These comoving ionized 
regions cause an electrostatic instability which is conducive to the 
excitation or enhancement of electrostatic waves. Alternatively, these 
ionized regions may interact with the pervading magnetic field, if any, 
to produce electromagnetic waves or magnetohydrodynamic waves’. 

c) A knowledge of the satellite charge would lead to some information 
about electron temperature and electron density in the vicinity of the 
artificial satellite? 


d) The satellite charge exerts an influence on the ion trajectories. 
Therefore in order to appreciate the reliability of measurements of the 
ion-concentration and composition of the upper atmosphere, we must 
know the nature and magnitude of the satellite charge and potential. 


e) Observations on the fluctuations in satellite charge may be related 
to the changes in the solar radiation’. 

f) Measurements of the charge of the satellite lead to information 
which may prove useful in the dynamics of inter-stellar or interplanetary 
dust particles!® or in the physics of meteor flight in the terrestrial 
atmosphere. 

In order to obtain first hand information about these mechanisms, 
it is essential to perform laboratory experiments under controlled con- 
ditions. For these experiments to be useful it is necessary to simulate 
flight conditions in the laboratory which, in some measure, should 
correspond to the flight speed v = 10® cm/sec., temperature T ~108 to 
104 °K, pressure P~10°8 to 10% mm of Hg., and degree of ionization 
in the range of 10-4 to 107. These physical conditions would represent 
roughly the flight of an artificial earth satellite or a meteor between 
the altitude range of 250 to 800 km in the upper atmosphere of the earth. 


4 Harris, I., and R. Jastrow: Planet. and Space Sci. 1, 20 (1959). 

5 ScurLtLinG, G.F., and C.A. WuitNEy: Planet. and Space Sci. 1, 136 (1959). 

6 Kinc-Heir, D.G.: Nature, Lond. 184, 1267 (1959). 

? Kraus, L., and K.M. Watson: Phys. Fluids 1, 480 (1958). 

8 Cnopra, K.P.: Excitation of plasma waves by bodies moving in ionized 
atmosphere. Presented at the Second Annual Meeting of the Plasma Physics 
Division of the American Physical Society (November, 1960). To appear in Planet. 
and Space Sci. (1961). 

9 SINGER, S.F.: Private Discussion. 

10 SINGER, S.F.: Measurement of interplanetary dust. In J.A. Van Allen, 
editor, Scientific Uses of Earth Satellites. Ann Arbor: University of Michigan Press 
1956, 
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II. Dimensional similitude 


We will designate the physical parameters in the laboratory model 
experiment by a subscript mo. Let us suppose that the characteristic 
linear size / of the body such as the radius of the artificial earth satellite 
or a nose cone is reduced in the laboratory model by a scaling factor « 
which is less than unity. Then the characteristic linear size lmo OL the 
_ test model is given by 
Bola | ie bags We (1) 


| We will further assume that: 


| a) The constituent composition and hence the degree of ionization 
_ of the gas in the laboratory experiment is identical to that of the atmos- 
| pheric gas. Assuming that the ions are singly charged and therefore n, 
| represents the electron and ion density, we have 


| nel = (1) me (2 


| where 7 is the neutral particle density. 


| b) The atmospheric gas and the experimental gas are in their re- 
| spective thermodynamic equilibrium states corresponding to the same 
‘kinetic temperature, and 

_ c) The speed of the body in the atmosphere is equal to the mean 
flow speed in the laboratory test. 


The last two assumptions are written as 


ets (3) 


TT, 


mo 


= v/v 


The velocity of sound ¢ is proportional to the square root of the 
gas temperature. Therefore it follows from the second assumption that 
the velocity of sound in the atmosphere is identically equal to the 
velocity of sound in the experimental gas, Le. 


BES Ons (4) 


Furthermore, the application of the principle of dimensional similitude 
to the relaxation processes requires that the mass density @,,, and the 
electron density (7,),,. in the model experiment are 1/« times the cor- 
responding quantities in the full scale atmospheric case. In other 
words, the various mean free paths are reduced in proportion to the 
eduction in the size of the body. Accordingly, the gas pressure being 
directly proportional to the mass density and temperature is increased 
in the laboratory experiment to 1/a times its full scale value. Hence, 


bIPmo = 0l0mo = Mel (%e)mo = Amol A Se lee (5) 
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1. Aerodynamic similitude 


The aerodynamic behavior of the motion of a body in an atmos- 
phere is described in terms of the flow-characteristic parameters: 


Mach number M =v/c, (6) 
Reynolds number R = @/ 0/7, (7) 

and 
Knudsen number K = Aji (8) 


where 77 is the coefficient of viscosity. The Mach number determines the 
subsonic, sonic or supersonic nature of the aerodynamic motion. The 
Reynolds number determines the relative significance of the nonviscous 
and viscous effects. The fluid flow with predominant viscous effects 
is better described by the Knudsen number than by the Reynolds 
number. 

In order to simulate in the laboratory, the true nature of the aero- 
dynamic motion of the body in the atmosphere, it is necessary that the 
flow-characteristic parameters are identically similar in the two Sl- 
tuations. The use of equations (3), (4) and (6) gives 


M/M yo = (Y/Y mo) * (Cmol®) = 15 (9) 
while the relation (1), (5) and (8) yield 
Spe = (AjAmo) 1 mol?) erik (10) ; 


The coefficient of viscosity is directly proportional to the mass density 
and the mean free path, and to the square root of the gas kinetic tem- 
perature. Therefore it follows from (3) and (5) that the coefficient of 
viscosity adopts identically equal values in the two situations. In 

other words 


7 ="mo- (11) 
Finally, on combining equations (1), (3), (5), (8) and (14), we obtain 
ee 21 UNM 
ova.” snGna tag teal “4 
Hence, 
M/M mo = RI Rmo = K/Kmo = 1 (13) 


insures the dimensional similitude of the two situations. 


2. Magnetohydrodynamic similitude 


In the presence of a pervading magnetic field H, the charged par- 
ticles gyrate around the lines of force with a radius 7, which is proportio- 
nal to the transverse momentum of the particle and inversely proportio- 
nal to the strength of the magnetic field. If we adopt the mean thermal 
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_ speed of the particle as the representative speed of the gyrating particle, 
then the characteristic radius of gyration in our laboratory system is 
determined solely by the strength of the magnetic field H,,,,. To re- 
_ produce the atmospheric physical processes in the laboratory, the 
magnitude of the radius 7, must be appropriately reduced such that 


PelGa) an = LL nvo a idee am 1/a. (14) 


This can be achieved by imposing a suitable magnetic field of strength 
H,,. given by 


| een es! a THN ate = A/a. (4 5) 
| The last relation combined with (5) gives 


| H/o a OD (ORs (16) 
| The ratio H/o is an important parameter in the compressible magneto- 
_ hydrodynamic flow™:!*. Starting with given initial values of H and @, 
this ratio is maintained constant. In other words the magnetic field 
is of a greater strength in regions of higher mass density. This is equi- 
valent to the statement that when magnetohydrodynamic coupling 
plays an important role, the magnetic field is frozen into the fluid. 
The magnetohydrodynamic coupling is determined by the charac- 

teristic parameter, 
Hartmann number # = H1(o/n)} (17) 


which determines the relative significance of the electromagnetic force 
o H2v and the viscous force 7v/l?. Here a is the electrical conductivity. 
Since electrical conductivity a is directly proportional to the cube root of 
temperature 7, it adopts the same value in the two systems of interest 
to us. Keeping in mind that the coefficient of viscosity 7 also acquires 
equal values in the two systems, and substituting from (1) and (15) 
in the last equation we obtain 


Hoy fH = (EypolH) (nol!) =1- (18) 


mo 

When the viscous effects are not important, the stringent parameter 
determining the similitude is the ratio of the electromagnetic force 
|oH?v and the inertial force ov?/I, 


NGG nh (19) 
‘The substitution from (1), (5) and (15) in (19) yields 
Neo ae (ete ‘ nol) ‘ (2/Omo) Se oe (20) 


11 pg HoFFMANN, F., and E. TeLrer: Phys. Rev. 80, 692 (1950). 
12 CHopra, K.P.: Some problems in hydromagnetics. University of Southern 
(California Engineering Center Technical Report 56-205, AFOSR-TN-59-265 


|(January 1959). 
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The relations (18) and (20) establish the dimensional similtude of the 
magnetohydrodynamic effects associated with the motion of the body 
in the atmosphere and the laboratory test model experiment. 

A word about the Alfvén speed V, =H/ (40)? and the cyclotron 
(or gyration) frequency , =Z eH/m of the charged particles is in order. 
The values of the Alfvén speed and the cyclotron frequency in the 
laboratory model experiment are related to their respective values in 
the actual full scale case in accordance with the following relations: 


Vial Va)imo =a (AH, y 0) 4 V2mole e ya (21) 


| (®c) mo = A/H,,, hs (22) 


and 


These equations demonstrate that the Alfvén speed and the cyclotron 
frequency are higher in the laboratory model experiment than in the 
full scale value. 


3. Electrodynamic and electrohydrodynamic simalitude 


The physical parameters in electrodynamics and _ electrohydro- 
dynamics associated with a rapidly moving body in an ionized atmo- 
sphere are the equilibrium potential V,, of the moving body, the mean 
free path , of the charged particles, the impact parameter 6, the Debye 
shielding length 2p and the plasma frequency w,. The equilibrium 
potential V,, depends*® on the temperature and particle mass, and hence 
adopts equal values in the two cases. The mean free path A,, being 
inversely proportional to the charged particle density, will be subject 
to the scaling relation (5). The impact parameter 6 x (el V,,/RT) has 
only one parameter, viz., / which differs in the laboratory from that 
in the atmosphere. Therefore, 


Pin ol = Lol? rae (23) 


The Debye length Ap =(kT/42n,e)* is inversely proportional to the 
square root of the charged particle density, and the plasma frequency 
» =(40n,e2/m)* is directly proportional to the square root of the 
charged particle density. Hence, these quantities are subject to the 
scaling relations 

(Ap) mol Ap ai \nel (%e) mo a 3 (24) 
and 


(©) mal@p = V(%e) mole = 4. (25) 

These scaling relations satisfy the principle of similitude. This is 
apparent from the fact that the product of the Debye length and the 
plasma frequency is proportional to the velocity of sound and obtains 
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equal values in the two systems of interest to us. Therefore the con- 


ditions for the electrodynamic and electrohydrodynamic similitude may 
be written as 


(Ac) mol Ae = Om of = by oll = a (26) 


(Vea)mol Veg = (© Ad) mol@p Ap = 1. (27) 

Another test of these stringent conditions would be to check if 

the relative significance of the electrodynamic (or the electrohydro- 

dynamic) drag force «n, (elV,,)?/kT, and the aerodynamic drag force 

o< n/?v? is properly maintained in the laboratory test. By substituting 

the various scaling factors in the ratio of these forces, it can be easily 
seen that this condition is satisfied. 


and 


III. Suggested experimental arrangement 
It is the attainment of low density high Mach number and high 
_ temperature flow, and not merely the high vacuum which poses the 
_ teal problem in the simulated studies of the flight of bodies in the upper 
atmosphere of the earth. A modern low density wind tunnel of the 
_free-jet type!’ gives some hope towards the solution of this problem. 
_A typical wind tunnel of this type, constructed at the University of 
Southern California Engineering Center consists of a test chamber into 
which the free-jet exhausts. It measures 4-5 meters in the horizontal 
cross-stream direction, 2:75 meter in the vertical direction and 3-06 me- 
ters parallel to the gas stream. The test chamber is enclosed inside a 
steel tank of 10-1 meter length and 2-7 meter radius. The chamber 
static pressure during operation can be maintained from 0-1 mm to 
id ’mm of Hg., corresponding to altitudes from 60 km to 150 km in 
the terrestrial atmosphere by the combined use of a forepump and 
‘cryopump. The forepump has a capacity of 0-063 cubic meter per se- 
‘cond. The cryopumping" utilizes the principle of reduction in pressure 
| by low temperature condensation. Here a helium refrigerated condenser 
;at 20° K maintains the necessary vacuum and high volume flow. Nozzles 
up to 1 meter in exit diameter can be installed in the test chamber. 
The working medium in the wind tunnel can be nitrogen or any 
mixture of nitrogen and oxygen. In general, any gas or a gas mixture 
with vapor pressure less than 10-° mm of Hg. at 28° K may be used. The 
supply gas is first heated up to about 2000° K before entering the nozzle. 
It is further energized!® in the supersonic part of the nozzle by the 
18 CyuaN, R.L., and K. KrisHNAMURTHY: Principle and application of the 
two-phase wind tunnel system. Interim Report, USCEC Rept. 42-201 (1956). 
14 CHuAN, R.L., and B.M. Bairey: Cryo-pumping for high vacuum by low 
ower. Presented at the Fifth National Vacuum Symposium, San Francisco (1959). 
15 SMETANA, F.O.: Some further results on heating a supersonic gas stream 
‘with a radio frequency discharge. USCEC Rept. 56-207, AFOSR-TN-59-1127 (1959). 
30* 
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decay of the partial ionization of the flow created by a radio frequency 
discharge. A low density, high temperature hypersonic flow with Mach 
numbers up to 14, stagnation pressure up to 10 atmospheres, stagnation 
temperature up to 800° K and hence an altitude simulation of up to 
150 km is produced by the combination of cryopumping and plasma 
heating. A continuous flow can be maintained for about 10 hours. With 
improved refrigeration and plasma heating techniques, it is expected to 
extend the flow-regime up to Mach number 20, stagnation temperature 
up to 8000° kK and altitude simulation up to 200 km, and to increase the 
operating time of the flow. A test model or a diagnostic probe is mounted 
on a base which is capable of motion in the three directions: vertical, 
sideways, and backwards-forwards. 


From the analysis of the preceding section, it follows that depending * 


on the linear scaling factor of the test model, the simulated flight- 
altitude conditions correspond to an appropriately higher altitude than 
the pressure-altitude simulation conditions obtained in the test section. 


IV. Non-equilibrium and directional effects 


The non-equilibrium or directional effects can be incorporated by 
suitably placed sources of electrons and ions. An electron source may 


consist of a sheet of pure tungsten metal imbedded in a metal cover. The — 


ion source may be a Kunsman electrode or a similarly built hollow 
cathode. In order suitably to scale the spiral path of the charged par- 
ticles, it is necessary to increase the magnetic field of the earth. This 
can be achieved by means of HELMHOLTZ’s coils. 


V. Photo-electric effect 


In order to simulate the photo-electric effect of the sun, let us 
assume that the satellite has a metal surface with a threshold wave 
length in the range 3000 to 4000 A. For example, aluminium has a 
threshold potential of 2-81 electron volts which corresponds to a wave 
length of 4400 A. Only the part of the spectrum with wave lengths 
shorter than 4400 A is effective in the ejection of electrons. Unfortunately 
there is a lack of data for the spectral distribution of solar radiation 
especially in the region between 100 to 1000 A. The best available 
values appear to be the data obtained by FRIEDMAN'S. The photo-yields 
for various metals in the entire range below 3000 A show a similar de- 
pendence on wave length, and all metals give photo-yiclds in the same 
order of magnitude. 


16 FRIEDMAN, H.: The sun’s ionizing radiations. In J.A. Ratcliffe, editor, 
Physics of the Upper Atmosphere. New York and London: Academic Press 1960, 
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For a negatively charged body, only the long wave length part of 
the spectrum is important and gives almost all photo-electrons. The 
sun emits long wave length radiation like a black body of about 4500° K. 
The photo-electric effect of the sun for long wave length part of radiation 
can be simulated with a carbon are with carbons arranged in rectangular 


_ position. The crater of the positive carbon radiates like a grey body 
_ of temperature of 4000° K with an emission coefficient of the order of 0-7. 


If the body is positively charged, then only the high energy elec- 


| trons produced by the short wave length photons (from 1000 A and 
lower) can escape from the charged body. Here the sun emits radiation 


like a black body of about a million degree temperature. At the present 
time it is extremely difficult to simulate this part of the solar radiation 


_in the laboratory. A soft x-ray source (1000 A) should do for preliminary 
_ studies. 


VI. Measuring devices 


The measuring devices include a) conventional pressure and va- 
cuum gauges, b) specially designed McLeod gauge and a high frequency 
breakdown gauge, c) free molecule pressure and temperature probes, 
d) electron density probe, e) X- and K-band microwave interferometers, 


_and f) an arrangement to measure potential of the test body. The phase 


shift measurements in the microwave interferometer can be reduced 


_to give estimates of electron density!’. These estimates are reliable only 


in the order of magnitudes because the operating wave length is of the 
order of the diameter of the plasma jet. The electrostatic potential of 
the test body can be estimated by a device which works on the principle 
of simulating an artificial reference on the test section of the test body. 
For example, an electron gun at the end of a probe would continue to 
eject electrons until the outer shell of the electron gun has reached a 
positive potential equal in magnitude to the accelerating potential of 
the gun with respect to the undisturbed plasma surrounding the body. 
At this stage, the electrons begin to return to the shell of the gun, and 
the potential of the gun equals that of the undisturbed plasma which 
can be used as a reference potential. 
Pi” Pass, H.R: K-Band microwave interferometer description and _ initial 


(experiments in a pilot-model of the U.S.C. low-density wind tunnel. USCEC Rept. 
56-217, AFOSR-TN-60-1087 (August, 1960). 
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Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Tiibingen 


Elektroneninterferenzen an mehreren 
kiinstlich hergestellten Feinspalten 
Von 
CLAus JONSSON 
Mit 14 Figuren im Text 
(Eingegangen am 17. Oktober 1960) 


A glass plate covered with an evaporated silver film of about 200 A thickness is 
irradiated by a line-shaped electron-probe in a vacuum of 10-4 Torr. A hydro- 
carbon polymerisation film of very low electrical conductivity is formed at places 
subjected to high electron current density. An electrolytically deposited copper 
film leaves these places free from copper. When the copper film is stripped a grating 
with slits free of any material is obtained. 50u long and 0-3 u wide slits with a 
grating constant of 1 u are obtained. The maximum number of slits is five. 
The electron diffraction pattern obtained using these slits in an arrangement 
analogous to Young's light optical interference experiment in the Fraunhofer plane 
and Fresnel region shows an effect corresponding to the well-known interference 
phenomena in light optics. 


1. Einfihrung 


In den letzten Jahren sind mehrere Interferenz- und Beugungsver- 
suche der Lichtoptik in die Elektronenoptik iibertragen worden: 


Die Beugung an der Halbebene!, die Beugung an verschieden ge- 


formten Léchern2, die Beugung am Draht und die Erzeugung von 
Elektronen-Zweistrahlinterferenzen mit dem elektronenoptischen Bi- 
prisma’, ihre Anwendung zur Messung des inneren Potentials im Elek- 
troneninterferometer!:5, die Verwirklichung eines Mach-Zehnder-Inter- 
ferometers fiir Elektronenwellen® und die Erzielung von Zweistrahl- 
interferenzen durch Beugung an zwei eng benachbarten Léchern’. 

Hier soll von einem weiteren, auf die Elektronenoptik tbertragenen 
Interferenzversuch der Lichtoptik berichtet werden: der Beugung von 
Elektronenwellen am Spalt und an periodischen Anordnungen bis zu 
fiinf Spalten, was zum ersten Mal auch zu 3-, 4- und 5-Strahlinterferenzen 
in der Elektronenoptik fiihrt. 

1 Borerscn, H.: Naturwissenschaften 28, 709 (1940). 

2 Saxakt, Y., u. G. MOLLENSTEDT: Optik 13, 193 (1956). 

3 M6LLENSTEDT, G., u. H. DUKER: Z. Physik 145, 377 (1956). 

4 M6LLENSTEDT, G., u. M. KELLER: Z. Physik 148, 34 (1957). 

5 Bunt, R.: Z. Physik 155, 395 (1959). 

6 Marton, L.: Phys. Rev. 90, 490 (1953). 

? Facet, J., et C. Fert: Cahiers de Physique 83, 285 (1957). 
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Die theoretischen Grundlagen fiir diese Versuche sind von der Licht- 
optik und der Quantenmechanik schon lange geschaffen: 

Die Schrédinger-Gleichung fiir das frei fliegende Elektron (bzw. den 
Elektronenstrahl) lautet wegen U (potentielle Energie) = 0 


Sa2m 


Ay+-— 2 fi apt), himit? Le der Elektronen, 


| / 
oder wegen A= — 
mv 


have! ante = / = =F Ay + k*y =0. 


| In der Lichtoptik geniigt in erster Naherung zur Beschreibung der Beu- 
_ gungs- und Interferenzerscheinungen statt der vollen elektromagnetischen 
Wellentheorie eine skalare Wellentheorie. Es wird eine skalare Feld- 
groBe S= S(x, y, z, t) eingefiihrt, die ,, Lichterregung“‘’, die einer Wellen- 
gleichung geniigen soll: AS — ~e . = 0, und deren Zusammenhang 
mit der Beobachtung durch die Forderung gegeben ist, da der zeitliche 
Mittelwert von S? proportional zur beobachteten Intensitat sein soll. 


Wenn S von harmonischer Zeitabhangigkeit ist (monochromatisches 


| Licht): S=W%(x, y, z) e’®, dann gilt fiir die komplexe Amplitude 
YA =A (x, y, z) e'?™”* die Differentialgleichung 


| 
| AX +A =. 


_ Sie stimmt mit der fiir die y-Wellen iiberein, womit hier fiir die y-Wellen 
der AnschluB an die bekannten Formeln und Ergebnisse der Lichtoptik 
gewonnen ist. Da in der Lichtoptik die Intensitatsverteilung der Inter- 
ferenzerscheinungen durch %(* wiedergegeben wird, beschreibt ins- 
besondere auch hier die Norm py* die Intensitatsverteilung bei Elek- 
troneninterferenzen. 

Der aus solchen Uberlegungen folgende naheliegende Versuch, 
Elektronenbeugung am kiinstlich hergestellten Spalt, mehreren Spalten 
oder Gittern zu machen, stot auf einige technische Schwierigkeiten, die 
seine Verwirklichung bisher verhindert haben. Diese sind einmal die 
kleine Wellenlange des Elektronenstrahls, denn um eine verniinftige 
Elektronenoptik treiben zu kénnen, muB man mit mittelschnellen Elek- 
tronen arbeiten. Hier wurden stets auf 50 kV beschleunigte Elektronen 
verwendet, deren de Broglie-Wellenlange etwa 0,05 A betragt. Sie ist 
also wesentlich kleiner als die Atomdimensionen, so daB es grundsatzlich 
unméglich ist, Materie mit Spalten, deren Breite und Gitterkonstante 
sich in der GréBenordnung der Wellenlange bewegen, Zu verschen. Es 
kénnen nur wesentlich grébere Spalte hergestellt werden. Dies ist an 

sich keine Einschrankung fiir solche Versuche, nur mu8 man sich dann 

“sehr um die koharente Ausleuchtung der Spalte und die N achvergroBe- 

| rung der sehr feinen Interferenzfiguren bemiihen. Aus der im Verhaltnis 
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zu den Atomdimensionen sehr kleinen Wellenlange folgt eine weitere 
Schwierigkeit: es gibt fiir Elektronen keine durchsichtigen Substanzen, 
wie es sie fiir Licht gibt, ein Elektronenstrahl wird nur im Vakuum nicht 
gestreut. Deshalb ist hier bei der Herstellung der Spalte nicht die Ver- 
einfachung méglich, daB man sie auf einen durchsichtigen Trager prapa- 
riert, wie es in der Lichtoptik z. B. bei dem auf Glas geritzten Beugungs- 
gitter der Fall ist, sondern man mu ein Verfahren finden, das einem er- 
laubt, materiefreie Spalte in Materiefolien herzustellen, deren Dimen- 
sionen so klein sind, da® sie noch intensiv genug koharent ausgeleuchtet 
werden k6nnen. 


2. Herstellung der freitragenden Feinspalte 


Nach einigen Vorversuchen hat sich schlieBlich ein Verfahren ergeben, 
das die Herstellung der gewiinschten Spalte ermoglichte. Es beruht 
darauf, daB an der Auftreffstelle eines Elektronenstrahls infolge der 
Anwesenheit von Fettdimpfen eine Kohlenwasserstoff-Polymerisat- 
schicht entsteht, die sich unter an- 
derem durch eine weitgehende chemi- 
sche Unangreifbarkeit und eine sehr 
geringe elektrische Leitfahigkeit aus- 
zeichnet. Diese Eigenschaften werden 

10-s0AE Polymerisote hier in folgender Weise ausgenutzt 

Eine Glasplatte, die als vorlaufiger 
Trager dient, wird im Hochvakuum mit 
einer diinnen Silberschicht bedampft, 
um sie elektrisch leitend zu machen. 
Auf die Silberschicht werden mit einem 
darauf eingerichteten Elektronenstrahl- 
gerat Kohlenwasserstoff-Polymerisat- 
streifen gedruckt, deren Zahl, Breite, 
Lange und Abstand sich nach der ge- 

Fig. 1. Herstellung von Feinspalten wiinschten Zahl, Breite, Lange und Ab- 

stand der Spalte richten, wobei jedoch 
einige Grenzwerte nicht zu tiberschreiten sind. Die so praéparierte Glas- 
platte wird anschlieBend in einem elektrolytischen Bad mit einer Kupfer- 
schicht versehen, wobei die durch die Polymerisatschicht abgedeckten 
Stellen der Silberschicht von Kupfer frei bleiben und damit in der auf- 
wachsenden Kupferschicht Spalte entstehen. Beim mechanischen Ab- 
heben der Kupferfolie von der Glasunterlage bleiben an den Stellen der 
Spalte unter gewissen Bedingungen sowohl die Silberschicht als auch die 
Polymerisatschicht auf der Glasunterlage zuriick, so daB man auf diese 


2O0AE Silber 


a 
* Glastrager 


5000 AE Kupfer 
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Weise eine Kupferfolie mit materiefreien Spalten erhalt. Die quantita- 
tiven Werte bei den einzelnen Arbeitsgangen sind durch Kompromisse 
zwischen sich widerstreitenden Forderungen entstanden, so da im 
einzelnen Folgendes dazu zu sagen ist. 


Die Reinigung der Glasplatte vor dem Aufdampfen der Silberschicht darf weder 
zu weit getrieben werden, da sich sonst die Kupferfolie nicht mehr heil von ihr 
abheben 1a8t, noch zu gering sein, da sich sonst die entstehende Kupferfolie schon 
wahrend der Elektrolyse von ihr abhebt. Es hat sich gezeigt, dab ein Abspiilen der 
Glasplatte mit Alkohol und ein 0,5 sec langes Beglimmen mit 50 mA bei 107° Torr 
O,-Atmosphare gerade den richtigen Grad der Reinigung ergibt. Die Dicke der 
aufgedampften Silberschicht ist ebenfalls durch zwei entgegengesetzte Forderungen 
eingeschrankt. Im Interesse einer guten Leitfahigkeit ist eine dicke Silberschicht 
nétig. Damit Silber und Polymerisat an den Stellen der Spalte auf der Glasunter- 
lage beim Abheben der Folie sicher zuriickbleiben, ist dagegen eine méglichst diinne 
Silberschicht erwiinscht. Als giinstigster Kompromi8 hat sich hier eine 200 A 
dicke Silberschicht ergeben. Beim Drucken der Polymerisatstreifen sind mehrere 
Forderungen zu beachten. Die Linge der Streifen wurde zu etwa 50 pu festgesetzt, 
damit die Stege zwischen den Spalten im freitragenden Zustand noch mechanisch 
stabil genug sind, aber bei der Beugung die Randeffekte die Interferenzfigur im 
Mittelteil der Spalte noch nicht wesentlich stéren. Die Breite der Streifen richtet 
sich nicht allein nach der gewiinschten Spaltbreite, sondern, da bei der Elektrolyse 
die Kupferschicht von den Seiten her iiber die Polvmerisatschicht hinwegwachst, 
auch nach der gewiinschten Dicke der Kupferschicht. Da beim Drucken von meh- 
reren Spalten nebeneinander die Gitterkonstante stets gréBer als die Streifenbreite 
bleiben mu, denn sonst kénnen sich bei der Elektrolyse die Kupferstege zwischen 
den Spalten nicht ausbilden, die Gitterkonstante aber mdglichst klein gewitinscht 
wird, ist deshalb von dieser Seite her eine méglichst dunne Kupferfolie zu fordern, 
zumal die Spaltkanten um so rauher werden, je weiter das Kupfer iiber die Poly- 
merisatschicht hinweggewachsen ist. Andererseits fordert der Ablésevorgang von 
der Glasplatte und die zu verlangende Undurchdringbarkeit fiir 50kV-Elektronen 
eine méglichst dicke und stabile Folie. Der Kompromi8, der hier geschlossen wurde, 
war eine 0,5 u dicke Folie. Sie lie® sich noch bequem ablésen und auf einen Trager 
praparieren und erlaubte andererseits Gitterkonstanten bis herunter zu 0,9 zu 
erreichen. Um sichere Ergebnisse zu erzielen, wurde die Gitterkonstante aber stets 
iiber 1 gewahlt. Die Rauhigkeit der Spaltkanten liegt in der GréBenordnung 
von 0,2 u, so daB die Spaltbreite nicht unter 0,3 u getrieben werden kann, da die 
Spalte sonst stellenweise zuwachsen. Die Massendicke der Folie betragt dann 
0,45 - 10-8 g/em?, was einer Durchlassigkeit von 70% fiir 50 kV-Elektronen ent- 
spricht8. Doch werden die Elektronen dabei unter Energieverlust zu einem hohen 
Prozentsatz in so groBe Winkel gestreut, daB sie das eigentliche, von den Spalten 
herriihrende Elektronenbeugungsbild nicht mehr storen. 

Bei sehr kleinen Gitterkonstanten, bei denen der unabgedeckte Teil der Silber- 
schicht zwischen zwei Polymerisatstreifen im Verhaltnis zur Breite der Streifen 
klein ist, tritt bei der elektrolytischen Verkupferung eine starkere Feldlinienkonzen- 
tration als an den 4uBeren Kanten der Randstreifen ein, so daB die Kupferfolie hier 
schneller wachst. Dies hat zur Folge, da8 sowohl die inneren Streifen schneller zu- 
wachsen als auch die Randspalte nach auBen gedrangt werden. Die dadurch be- 
dingten Schwankungen der Spaltbreite und der Gitterkonstante sind unerwiinscht 
und kénnen verhindert werden, wenn man die Auswirkungen dieses Effektes durch 


8 ARDENNE, M.v.: Tabellen der Elektronenphysik, Ionenphysik und Uber- 
mikroskopie, Bd. 1. Berlin: VEB Deutscher Verlag der Wissenschaften 1956. 
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eine etwa 25% langere Belichtung der inneren Spalte und eine etwa 10% geringere 
Gitterkonstante zwischen inneren Streifen und Randstreifen beim Druckvorgang 
kompensiert. Ein weiterer storender Effekt beim Drucken der Polymerisatstreifen 
ist die negative Aufladung der schon gedruckten Streifen und die daraus folgende 
Ablenkung der Drucksonde, was ebenfalls zu ungleichmaBigen Gitterkonstanten 
und Spaltbreiten fiihrt. Abhilfe schafft hier eine schwache Vorbelichtung einer 
gréBeren Umgebung um den Ort, an dem die Streifen gedruckt werden sollen, so 
daB sich hier etwa nur eine 1/,), molekulare Polymerisatschicht bildet, d.h. es ent- 
stehen hier auf dem Silber Polymerisatinseln. Sie sind einerseits so klein, daB die 
Kupferfolie bei der Elektrolyse ohne weiteres tiber sie hinwegwichst, sorgen aber 
andererseits dafiir, daB das ganze Gebiet beim Drucken der Streifen einigermaBen 
gleichmaBig aufgeladen wird, auch wenn schon Streifen gedruckt worden sind, so 
da®B die Sonde nicht mehr unkontrollierbar abgelenkt wird. 


Fig. 2 zeigt ein Schema der Anlage, mit der die Polymerisatstreifen 
gedruckt wurden. Der entscheidende Teil ist eine elektrostatische 
Zylinderlinse, die den durch eine rotations- 
symmetrische magnetische Linse etwa 10fach 
verkleinerten Uberkreuzungspunkt einer nor- 
malen Elektronenquelle (es wurde das Katho- 
densystem EM 8 der Firma Carl Zeiss, Ober- 
—|— Beleuchtungsblende kochen verwendet) in einer Richtung weiter- 
verkleinert als sehr feinen Streifen abbildet. 
Die verwendete Kathodenspannung betragt 
40 kV. Dieses Bild der Quelle dient als Druck- 
sonde. Die mit Silber bedampfte Glasplatte 
wird hinter der Linse aufgestellt und die Brenn- 
weite der Linse so gewahlt, daB die Sonde ge- 
rade auf die Plattenoberflache fallt. Im Inter- 
esse einer hohen Verkleinerung ist eine kleine 
Brennweite erwiinscht, so daB man die Glas- 
f platte méglichst nahe an die Linse heran- 
—+—~_ Belichtungsklapoe bringen muB. Hier konnte die Platte bis auf 


ZW kV 


WM Strahlerzeugungssystem 


(IN) 


magn. Linse 


begrenaungsspalt 20 mm an die Linse herangebracht werden. 

es amotio Dieser Abstand muBte gewahrt werden, da- 

SS = F Minderiinse mit das elektrische Feld der Linse nicht 

Platte durch die Platte verzerrt wird. AuBerdem 

Fig. 2. Schema der Anlage zum = myuBte zwischen Platte und Linse noch Raum 
Drucken von Polymerisatstreifen — " _ 

mit einer Elektronensonde fiir einen Spalt sein, der aus der ungefahr 


10 mm langen Sonde ein nur etwa 50 wu langes 
Stiick herausschneidet und auf die Platte fallen laBt, die spateren 
Spalte dadurch auf die gewiinschte Lange begrenzt. Bei diesem Abstand 
zwischen Linse und Platte lieB sich eine Drucksonde mit 0,5 w Halb- 
wertsbreite erreichen, was vollstandig ausreichte. Um mehrere Streifen 
nebeneinander drucken zu kénnen, konnte die Sonde elektrisch mit 
einem Ablenkplattenpaar senkrecht zur Streifenrichtung verschoben 
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werden. Die Ablenkempfindlichkeit betrug bei 40 kV Strahlspannung 
0,13 w/V. Um den Abstand zwischen Linse und Platte nicht unndtig zu 
vergroBern, wurde dieses Plattenpaar vor der Linse angeordnet. Vor 
der Linse befindet sich ebenfalls ein 100 y breiter justierbarer Spalt, 
der verhindert, da8 die Linse zu weit ausgeleuchtet wird und es dadurch 
zu Uberstrahlungen und damit zur Zerstérung der feinen Sonde kommt. 
Dieser Spalt kann mit einem Leuchtschirm abgedeckt werden, der einer- 
seits als Belichtungsklappe dient und es andererseits erlaubt, den Elek- 
tronenstrahl zu justieren. 


Um die erwahnte schwache Vorbelichtung auf emem groBeren Gebiet 
auszufiihren, wird durch Andern der Brennweite der Zylinderlinse die 
Sonde soweit aus der Plattenoberflache verschoben, bis auf ihr ein etwa 
50 x 100 u groBes Gebiet schwach mit Elektronen bestrahlt wird. In 
der Sonde betragt die durchschnittliche Stromdichte 30 mA/cm?. Zum 
Drucken eines Streifens, der in einer 0,5 dicken Folie einen 0,5 
breiten Spalt erzeugen soll, ist dann eine Belichtungszeit von 2 min 
notig. Die durchschnittliche Dicke des Polymerisatstreifens liegt in der 
Gegend von 20 A, sie wurde durch Einbettung solcher Streifen in ein 
Interferenzfilter durch die sich dann ergebende Kontrastanderung be- 
stimmt. Wahrend der 2 min Belichtungszeit muB die Sonde sehr genau 
an ihrem Ort stehen bleiben, d.h., daB insbesondere Hochspannungs- 
schwankungen verhindert werden miissen. Aus diesem Grunde wurde 
zur ersten Verkleinerung des Uberkreuzungspunktes der Elektronen- 
quelle eine magnetische und keine elektrostatische Linse, in der es leicht 
einmal zu kleinen Uberschlagen kommen kann, verwendet. Die elektro- 
statische Zylinderlinse ist in dieser Beziehung nicht kritisch, weil sie, 
um die relativ groBe Brennweite von ungefahr 20 mm zu erzeugen, nur 
mit etwa der halben Beschleunigungsspannung, also etwa 20kV, be- 
trieben werden mu. Die so erzeugte Drucksonde hat keine recht- 
eckige, sondern eine glockenformige Intensitatsverteilung iiber ihre 
Breite. Diese Form der Intensitatsverteilung, die dieselbe Verteilung in 
der Dicke des Polymerisatstreifens bewirkt, ist erwiinscht, denn, damit 
beim Abheben der Kupferfolie Silber und Polymerisat an den Stellen der 
Spalte sicher zuriickbleiben, ist eine groBe Basisflache des Streifens und 
eine kleine Flankensteilheit in seiner Dickenverteilung von Vorteil. 
Hier muBte die Sonde sogar etwas defokussiert werden, um die ndétige 
groBe Basisflache und kleine Flankensteilheit zu bekommen. Bei ge- 
nauer Abbildung der Quelle wurden die Streifen so schmal und hoch, 
daB sie beim Abheben zusammen mit dem Silber in der Folie hangen 


blieben. 


der Kupferfolie auf der bedruckten Silber- 


Zur elektrolytischen Erzeugung 
det, bei dessen Zusammensetzung auf 


schicht wurde ein saures Kupferbad verwen 


460 CLAUS JONSSON: 


bestehenden Erfahrungen zuriickgegriffen wurde®. Gut hat sich folgende Zusam- 
mensetzung bewahrt: 


1000 cm? H,O, 250g CuSO, krist., 28 CrO,;, 20 g H,SO, (66° Bé). 


Die Stromdichte betrug 6 Amp/dm?, die Zeit des Stromdurchgangs 20sec. Mit 
diesen Werten erhalt man eine Kupferfolie von etwa 0,5 u Dicke, was durch Wagung 
der Folie bestatigt wurde. Die hohe Stromdichte wurde gewahlt, um einen méglichst 
feinkérnigen Niederschlag zu bekommen. Fig. 3 zeigt eine lichtmikroskopische 
Auflichtaufnahme einer Folie mit drei Spalten, bevor die Folie von der Glasunter- 
lage abgehoben wurde. Man erkennt, daB die Korngr6Be etwa 1 wu betragt. In der 


Fig. 3. Lichtmikreskopisvhe Auflichtaufnahme einer Fig. 4. Silber- und Polymerisatstreifen, die nach 


Kupterfolie mit drei Spalten vor dem Abheben Abheben einer Kupferfolie mit fiinf Spalten auf 
der Folie vom Glastrager dem Glastrager zuriickgeblieben sind 


Hoffnung, da bei einem kleineren Korn der Folie die Kantenrauhigkeiten der 
Spaite geringer wiirden, wurden auch Versuche mit kornverkleinernden organischen 
Zusatzen zu dem elektrolytischen Kupferbad gemacht. Diese hatten aber nur die 
nachteilige Wirkung, da die Folie durch das kleine Korn sehr spréde wurde und 
sich nicht mehr heil von der Glasunterlage abheben lie8, ohne da die Rauhigkeit 
der Spaltkanten geringer wurde. Das Kupferbad muB8 sehr sauber gehalten werden, 
da Verunreinigungen, die vor allem aus der Kupferanode stammen und sich nie 
ganz vermeiden lassen, léchrige Kupferfolien zur Folge haben, was sich bei den 
spdteren Beugungsexperimenten st6rend bemerkbar machen kann. 

Das mechanische Ablésen der Folie von der Glasunterlage geschieht durch ein- 
faches Abziehen in Spaltrichtung in einem spitzen Winkel. Wenn man die erwahn- 
ten Bedingungen einhalt, geschieht dies unter Zuriickbleiben des Silbers und des 
Polymerisats auf der Glasplatte ohne Schwierigkeiten. Fig. 4 ist die lichtoptische 
Durchlichtaufnahme der nach Abziehen der Folie auf der Glasplatte zuritickgeblie- 
benen Silber- und Polymerisatstreifen, man sieht, da sie sich sehr sauber aus den 
Spalten zuriickbehalten lassen. Die abgehobene Kupferfole wird anschheBend mit 
Schellack so auf eine Lochblende geklebt, das die Stelle mit den Spalten iiber das 
Loch zu liegen kommt, das einen Durchmesser von 1,5 mm hat. Diese Art der 
Praparation hat den Nachteil, da sich die Fohe innerhalb einiger Wochen spannt, 


9 Macuu, W.: Metallische Uberziige. Leipzig: Akademische Verlagsgesellschaft 
1941, 
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wobei die auBeren Spalte auseinandergezogen werden, ihre Breite also groBer wird 
(Fig. 5f, 5g). Trotz dieses Nachteils wurde diese Art der Praparation beibehalten, 
da die Zeit, bis sich das Spannen der Folie nachteilig bemerkbar machte, fiir die 
Beugungsexperimente ausreichte. Vor der Ausfiihrung der Beugungsversuche 
wurde das ganze Praparat noch von beiden Seiten mit einer 300 A dicken Silber- 
schicht bedampft, damit sich der Schellack nicht aufladen kann. In Fig. 5a—5g 


a b Cc d 
ee 
aut 


e f g 


Fig. 5. Elektronenoptische Aufnahmen der materiefreien Spalte 


sind elektronenoptische Aufnahmen der so hergestellten und bei den spater gezeigten 
Beugungsaufnahmen verwendeten Spalte wiedergegeben. Schwankungen der Spalt- 
2) A . Ca a 4 

°/ ynd der Gitterkonstante um 5% sind neben der Rauhigkeit der 


E ae 2 Se ste Ss f hi i bt zu verm iden 
= . OS, es ocy. 5 sy icht z A an. 
Spaltkanten 7On etwa 0,2 ee bei dies eel Herst llungs\ erianren Nic e€ 


3. Die Elektronenbeugungsanlage 
Wie schon erwahnt, muB8 man sich bei der Beugung von Elektronen- 


wellen an Spalten im Gegensatz Zu den entsprechenden Versuchen in 
der Lichtoptik um die koharente Ausleuchtung der Spalte besonders 
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bemiihen. In der Lichtoptik ist die Winkelkohadrenzbedingung s-A<A | 
meistens automatisch erfiillt, 


s = Breite des koharent auszuleuchtenden Gebiets, 


A = Aperturwinkel (Winkel, unter dem die Beleuchtungsquelle von der | 
Beugungsobjektebene aus gesehen wird), 


A = verwendete Wellenlange, 


da es technisch méglich ist, die Beugungsobjekte und den Beleuchtungs- | 
spalt verglichen mit der Wellenlange ohne weiteres klein genug zu ma- | 
chen. Die hier hergestellten Spalte von etwa 0,5 yp Breite und 2h Gitter- | 
konstante sind in ihren Dimensionen im 
Verhiltnis zu der Wellenlange der verwen- 
deten 50 kV-Elektronen von etwa 0,05 Al 
wesentlich gréBer, was nach der obigen 
Formel einen sehr kleinen Aperturwin- 
== 1 Verkleinerungsstufe kel A erfordert. Um maximal fiinf solcher 
Spalte koharent ausleuchten zu k6nnen, 
ist fiir s deshalb 10 u einzusetzen. Aus der 
theoretischen Ableitung der Winkelkoha- 
renzbedingung folgt — und das wurde 
durch entsprechende Versuche am elektro- 
en PMc nenoptischen Biprisma bestatigt — daB 
| == Freunhofer-Linsé man in der obigen Formel das <-Zeichen 
durch ein Gleichheitszeichen ersetzen kann, 


aly 4 40 kV 


—:—__Beleuchtungsblende 


= 2. Verkleinerungsstufe 


li 


0,2 multipliziert, wodurch diese Formel 
fiir Berechnungen brauchbar wird. 

Um ausreichend kleine Elektronen- | 
quellen zu erzeugen, wurde so vorgegan- 
gen, wie es in Fig. 6 in einer schemati- 
schen Wiedergabe der Beugungsanlage 
2» pla ve gezeigt ist. Es wird wieder eine nor- 
——+—— Photoplatte male Elektronenquelle (Type EM 7 der 

gical al her tah fast Firma Carl Zeiss, Oberkochen) mit einer 

niehaeeueriligs Beleuchtungsblende von 100 Durch- 

messer verwendet. Ihr Uberkreuzungs- 

punkt hat einen Durchmesser von 50 u. Er wird durch zwei elektro- 
statische Zylinderlinsen in einer Richtung stark verkleinert und damit zu 
einer feinen strichférmigen Beleuchtungsquelle fiir die Spalte gemacht. 
Die Abstinde der Zylinderlinsen vom Uberkreuzungspunkt betragen 
250 bzw. 470 mm, ihre Brennweite 3 mm. Die Spalte werden in einem 
Abstand von 300 mm von der zweiten Zylinderlinse aufgestellt, so daB 


—— 


wenn man die rechte Seite mit dem Faktor | 
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in ihrer Ebene bei alleiniger Verwendung der zweiten Zylinderlinse, die 
_ dann eine Beleuchtungsquelle von 2500 A Breite liefert, ein Gebiet von 
_ 1,2 u koharent ausgeleuchtet wird. Bei Verwendung beider Zylinderlinsen 
| wird die Quelle 50 A breit, sie leuchtet dann ein Gebiet von 60 uw in der 
_ Spaltebene koharent aus, womit die gestellte Forderung von 10 y reich- 
_ lich erfiillt werden kann. Bei diesen Berechnungen konnten wegen der 
_ kleinen Beleuchtungsaperturen die Linsenfehler vernachlassigt werden, 
| die effektiv wirksamen Quellenbreiten erhalt man dann einfach aus der 
_ Linsenformel. Da bei der Beugung an Spalten nur die Richtung senk- 
_ recht zu den Spalten koharent ausgeleuchtet werden muB, geniigt die 
_ lineare Verkleinerung der Quelle mit Zylinderlinsen. Das hat den Vorteil, 
_daB auch die Beleuchtungsintensitaét nur linear zuriickgeht. Die Beu- 
| gungsfigur wird in einer Ebene 350 mm hinter den Spalten aufgefangen. 
_ Um auch die Beugungsfiguren in anderen Ebenen zu erhalten, wurden 
_ diese mit Hilfe einer zusatzlichen langbrennweitigen rotationssymmetri- 
schen elektrostatischen Linse durch entsprechende Einstellung der 
Brennweite in die Beobachtungsebene abgebildet. Diese Linse sollte 
sich nach Méglichkeit am Ort der Spalte befinden, muBte aber aus tech- 
_nischen Griinden 70mm ober- oder unterhalb der Spalte angeordnet 
_werden. Insbesondere erhalt man die Beugungsfigur in der Fraunhofer- 
_ Ebene, wenn man die Brennweite der Linse gleich dem Abstand Linse— 
Beobachtungsebene wahlt. Die Quelle wird dann bei herausgeklappten 
Spalten genau in die Beobachtungsebene abgebildet. Deshalb ist es 
méglich, diese ausgezeichnete Ebene genau einzustellen. Eine andere 
Méglichkeit, diese Ebene aufzufinden, liefert die Tatsache, daB bei dieser 
Hinstellung alle stets vorhandenen zusatzlichen kleinen Lécher in der 
Kupferfolie Beugungsbilder liefern, die dann zusammen mit dem ge- 
wiinschten Beugungsbild der Spalte in einer Linie liegen. In diesem Fall 
ist es also wichtig, daB die Folie senkrecht zu den Spalten fehlerfrei ist. 
Die zweite Moglichkeit, die Fraunhofer-Ebene aufzufinden, ist deshalb 
wichtig, weil es unbedingt notwendig ist, das Beugungsobjekt auf die 
optische Achse dieser Abbildungslinse zu justieren, da man sonst nur 
unvollstandige und verzerrte Beugungsfiguren erhalt ; bei einer friiheren 
Arbeit z.B. war diese Justierungsméglichkeit noch nicht gegeben*®. Da 
es auch bei dieser Anlage nicht méglich war, die Spalte und die Beleuch- 
tungsquelle gleichzeitig auf die optische Achse der Abbildungslinse zu 
justieren, muBte fiir die Beleuchtungsquelle darauf verzichtet werden. 
Dieses hatte zur Folge, daB ihr Bild beim Fraunhofer-Strahlengang nicht 
mehr in dem der Beobachtung zuganglichen Teil der Auffangebene lag, 
wodurch die zuerst erwahnte Méglichkeit, die Fraunhofer-Ebene einzu- 
stellen, ausfiel. Zur Justierung konnten die Spalte in ihrer Ebene in 
‘beiden Richtungen verschoben, gedreht und auBerdem gekippt und aus 
10 MOLLENSTEDT, G., u. C. Jonsson: Z. Physik 155, 472 (1959). 
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dem Strahlengang herausgeklappt werden. Um die Abbildungslinse zu 
justieren war die Moglichkeit gegeben, ihre Mittelelektrode in beiden 
Richtungen zu verschieben. Die Zylinderlinse konnte gedreht und in 
einer Richtung verschoben werden. 


Die in der Auffangebene entstehende Beugungsfigur ist noch so fein, | 


daB sie bis zu 100fach elektronenoptisch nachvergréBert werden muB, ehe 
man sie auf dem Leuchtschirm bei 10facher lichtoptischer Nachver- 


gréBerung bequem beobachten kann. Die elektronenoptische VergréBe- 
rung wurde mit einem Projektivsatz aus einer zylindersymmetrischen | 


Linse (um die Richtung senkrecht zu den Interferenzfransen besonders 


herausvergréBern zu kénnen) und zwei rotationssymmetrischen Linsen | 
durchgefiihrt. Das Leuchtschirmbild konnte durch Herausklappen des | 


Leuchtschirms in einer darunter angeordneten Kamera photographiert 


werden. Als Aufnahmematerial wurde die fiir Materiestrahlen besonders — 


feinkérnige und empfindliche Ilford Q,-Platte verwendet. Die Intensitat 
des Beugungsbildes war noch so eroB, daB man je nach Spaltzahl, 
Beleuchtungsapertur und NachvergréBerung Belichtungszeiten von 20sec 
bis 3 min brauchte. Die visuelle Betrachtung war nach Adaption des 
Auges bequem moglich. 


Ubertragt man die Dimensionen dieses Beugungsversuches auf die | 


Lichtoptik, so hatte man wegen der 10°tach gréBeren Wellenlange 5 cm 
breite Spalte mit einer Gitterkonstanten von 20 cm zu verwenden. Die 
Abstande zwischen Quelle und Spalten und Spalten und Auffangebene 
waren 30 baw. 40 km und die Breite der Quelle miBte 5mm sein. In 


der Lichtoptik ist dieser Versuch aus Intensitatsgriinden nicht zu ver- — 
wirklichen, auch wenn man auf die in der Elektronenoptik noch not- | 


wendige NachvergroéBerung des Beugungsbildes verzichten kann. In der 
Elektronenoptik dagegen ist es méglich, einen 10*mal groBeren Richt- 
strahlwert zu erzeugen, also 10’mal mehr Intensitat in den Raumwinkel 
zu bringen, so da man im Endbild noch ausreichende Intensitaten 
erhalt. 

Es ist hervorzuheben, da die Empfindlichkeit dieses Elektronen- 
beugungsgerates der eines Elektronenmikroskops mit 10®facher elek- 
tronenoptischer VergréBerung entspricht, d.h. es reagiert stark auf 
Spannungsschwankungen, Erschiitterungen und magnetische Storfelder. 
Es zeigte sich, daB am Platz des Beugungsgerates ein magnetisches 
50 Hz Stiérfeld bestand. Deshalb muBte das ganze Gerat, soweit dies 
technisch méglich war, magnetisch abgeschirmt werden. AuBerdem 
wurde in das Geriit eine Anlage eingebaut, die das Stérfeld in erster 
Naherung kompensierte. Fiir die photographischen Aufnahmen wurden 
dariiberhinaus die Rotationspumpe abgeschaltet und die Diffusions- 
pumpe mit Gleichstrom betrieben. Dennoch lie sich eine leichte Storung 
der Aufnahmen durch magnetische Stérfelder nicht ganz vermeiden. 
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4. Kurzer Abri®B der Beugungstheorie und Ergebnisse 

Eine vereinfachte Theorie der Intensitatsverteilung in verschiedenen 
Ebenen hinter dem Schirm bei der Beugung an mehreren Spalten bei 
paralleler Beleuchtung ist von F. ZERNIKE™ und von E. MENZEL?2:}3,14 
aufgestellt worden. Die Vereinfachung besteht darin, daB die konstante 
Spaltbreite als sehr klein gegen die Gitterkonstante angenommen wurde, 
also mit der Uberlagerung von reinen Zylinderwellen gleicher Amplitude 
und Phase, deren Quellinien in den Spaltmitten liegen, gerechnet wurde. 


_ Damit vereinfacht sich die mathematische Behandlung des Problems 


wesentlich, doch ist zu untersuchen, wie weit sich die so erhaltenen Er- 
gebnisse auf den hier bestehenden Fall, daB die Spaltbreiten nicht klein 


im Verhaltnis zur Gitterkonstante sind, anwenden lassen. 


Zunachst einmal nimmt bei der Rechnung mit reinen Zylinderwellen 


_ das die Erregung in einem Aufpunkt der Beobachtungsebene liefernde 
Kirchhoffsche Integral bis auf einen hier nicht interessierenden konstan- 


F 
ten Faktor die Gestalt U(x, z)= oy exp 
n=1 


die Ordinate in der Beobachtungsebene ist und die x, die Lagen der 


9 
Sa | Pe an : 
ik (=2= ote: =) an, wobei x 
Zz OA 


_N Spalte in der Schirmebene sind. z ist der Abstand Schirm—Beobach- 


_ tungsebene und k = 22/4. Diese Gleichung geht aus dem Kirchhoffschen 


Beugungsintegral unter der Voraussetzung hervor, daB x und die x, 
klein gegen z sind, was hier stets der Fall ist. 

Die Intensitat J ist proportional zu U(x, z) - U*(x, z). Wenn d der 
Abstand der dquidistanten Spalte ist, erhalt man mit den Abkiirzungen 
k dx/2z =f und kd?/2z =Q bei der Uberlagerung von N solchen Zylinder- 
wellen 


ie.) ==. Cos*/ 
W =3: I = 16cos*/ —16cos?/ +5 + (8 cos? { — 4) cos.Q 
N =4: I = 16cos?*f [4 cost f — 8 cos? f + 4 + (4 cos? / — 3) cos?.Q] 
WN =5: I =32(8cos*f — 8 cos? f +1) (cos*2 — cos?) 
+ 32 (16-cos® / — 24 cos* f + 10 cos? / — 1) cos? Q 
+-4(— 96 cos* f + 144 cos* / — 58 cos? f + 5) cosQ 
+ 256 cos’ f — 512 cos® f + 368 cos4 f — 112 cos’ f + 13. 


Hierzu sind noch folgende Bemerkungen zu machen: 
f hangt nicht von z einzeln ab, sondern nur von der Beobachtungs- 
richtung x/z, d.h. man erhalt bei N = 2 fiir alle Abstande z der Beobach- 


11 ZERNIKE, F.: J. Opt. Soc. Amer. 40, 326 (1950). 

12 MENZEL, E.: Naturwissenschaften 17, 398 (1952). 

13 MEnzeEL, E., u. K. Scumipt: Z. angew. Phys. 6, 409 (1954). 
14 MenzeEL, E.: Optik 14, 151 (1957). 
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tungsebene von der Schirmebene eine gleichartige cos?-Verteilung der 
Intensitat. Die von z abhangige GréBe 2 tritt zuerst bei 3-Strahl- 
Interferenzen auf, hier wird die Intensitaitsverteilung in der Beobach- | 
tungsebene von z abhangig. Besonders charakteristische Beugungs- | 
figuren erhalt man stets fiir cos Q — 1 —Ebenen, die dieser Lage ent- 
sprechen, nennt man A-Ebenen — und cos 2 =0 (B-Ebenen). Die da- 
zwischenliegenden Ebenen zeichnen sich nicht durch hervorstechende 
Merkmale aus. Tragt man die Intensitatsverteilung in der Beobach- 
tungsebene gegen f auf, so findet man bei einer ungeraden Anzahl von 
Spalten fiir cos Q=-+1 und cos Q = —1 zwar dieselbe Intensitatsvertei- 
lung, doch ist sie gegen die optische Achse um eine halbe Periode ver- 
schoben, bei einer geraden Anzahl von Spalten findet diese Verschiebung 
nicht statt. Fiir die Fraunhofer-Ebene mit z = ist Q =O, also cosQ =1, 
sie ist also eine A-Ebene. 


In der folgenden Tabelle sind fiir die verschiedenen interessierenden 
Ebenen die Lage der Extremwerte der Intensitatsverteilungen und ihre 
relativen Werte angegeben. 


IN 3) 

cos Q=-+ 1 cos Q=—1 (4-Ebenen) 
I = (4 cos?f — 1)? I = (4sin?f — 1)? 

COS jest Maxima I = 9 sinj==+4 Maximal = 9 
cos f = 0 Maxima I = 1 sinf= 0 Maxima I = 1 
cosf = + 1/2 Minima J =0 sinf= + 1/2 Minima J = 0 
cos Q= + 1/2 cos Q = — 1/2 (Zwischenebene) 
I = 16 cos f — 12 cos? + 3 I = 16 sin’ f — 12sin?f + 3 

COS] —=4 Maxima I = 7 sin f= 21 Maxima J = 7 
cosf = 0 Maxima J = 3 sin? = 0 Maxima / = 3 
cosf = + /3/8 Minima I = 3/4 sinf = + /3/8 Minima I = 3/4 
cos Q = 0 (B-Ebenen) I = 16cos*f — 16 cos? + 5 

Cos? = (0) ae 2 Maximal = 5 

cosf = + 1/2 Minima J = 1 

N=4 

cosQ=+1 (4-Ebenen) I = 16 cos? f (2 cos? f — 1)? 

cosf=-+ 1 Maxima / = 16 

cosf= + \/1/6 Maxima I = 32/27 

cos; = 0 Minimal = 0 

cosf=-+ \/1/2 Minimal =0O 

cos 2 = 0 a (B-Ebenen) I = 64 cos? f (cos? f — 1)? 

cosf = + 1/3 Maxima I = 256/27 


COS) ==—"O;n ated Minima J=0 
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N= 5 
cosQ=+1 cos Q=—1 (A-Ebenen) 
I = (16 cost? — 12 cos? f + 1)? I = (16sin*f — 12 sin? f + 1)2 
cos/ = =: 4 le Maxima I = 25 sinf= +1 Maxima J = 25 
cosf = + 3/8 MaximaJ = 25/16 — sinf = + )/3/8 Maxima J = 25/16 
cosf = 0 Maxima / = 1 sin f = 0 Maxima / = 1 
EOS — +|/ = AL Minima J — 0 sinf= + leew Minima / =o 
§ a 8 
cos {2 = + 1/2 cos Q = — 1/2 (Zwischenebene) 
I = 256 cos®} — 640 cos® f I = 256 sin’ — 640 sin’ 
+ 512 costf — 140 cos?f + 13 + $12sin*# — 140sin?f + 13 
| cosf = 0 we Maxima J = 13 Simi = 0 Maxima / = 13 
cosf=+ V/s Maxima [= 133/16 sinf=-+ \/5/8 Maxima J = 133/16 
cosf=+1 Minimal =1 sinf=+1 Minimal =1 


| ce 4 [s—Vit 
| cosf=+ = Minima I = 3/4 Si | sale Minima I = 3/4 


| cos Q=0 (B-Ebenen) 


| IT = 256 cos8f — 512 cos* + 368 cos*f — 112 cos?f + 13 
| cosf =0 Maxima J = 13 
cosf = +1 Maxima I = 13 
| cosf = + 1/2 Maxima / = 1 
44+ )2.... 
cosf=+ 41? stinima 1 = 3 


In den Fig. 9—11 sind die so berechneten Intensitatskurven darge- 
stellt und rechts daneben jeweils eine an den Spalten Fig. 5c—Se er- 
haltenen Elektroneninterferenzaufnahme der betreffenden Ebene bei- 
gefiigt. Man findet in der Nahe der Achse eine gute qualitative Uberein- 
stimmung im Auftreten der Intensitatsmaxima und -minima. In den 
A-Ebenen kann man schon bei drei Spalten die Nebenmaxima wegen 
ihres groBen relativen Intensitatsunterschiedes gegen die Hauptmaxima 
kaum noch finden. Bei drei Spalten treten sie dann beim Ubergang zur 
cosQ =-+1/2-Ebene deutlicher gegen die Hauptmaxima hervor und 
lassen sich dann auch gut auffinden. In der B-Ebene werden sie genau 
so intensiv wie die ehemaligen Hauptmaxima, um dann bei weiterer 
Verschiebung der Beobachtungsebene ihrerseits zu Hauptinaximis zu 
werden, so daB die erwahnte Verschiebung der Interferenzfigur zwischen 
fen Ebenen mit cos@—-+1 und cosQ=—1 eintritt. Entsprechende 
lichtoptische Aufnahmen sind in der Arbeit”* veroffentlicht worden. Bei 
der Beugung an fiinf Spalten treten die entsprechenden, nur linienreiche- 
ren Interferenzdiagramme auf. Auch hier findet man wieder die Ver- 


schiebung der Beugungsfigur, insbesondere sieht man auch deutlich in 
sie 


408 


Fig. 7. 
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A RAO PURE NANTES URES 


Elektronenbeugungsaufnahme an einem Fig. 8. Elektronenbeugungsaufnahme an zwel 
Spalt (Fraunhofer-Ebene) Spalten (Fraunhofer-Ebene) 


cos Q=-/ 
A-EFbenen 


Fig. 9. Elektronenbeugungsaufnahmen an drei Spalten mit theoretischen Intensitatskurven 


— 
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den cos22 = +.1/2-Ebenen das abwechselnde Auftreten von zwei schma- 
len und einem breiten Minimum. Bei vier Spalten beobachtet man im 
Einklang mit der Rechnung keine Verschiebung der Intensitatsvertei- 
lung bei aufeinanderfolgenden A-Ebenen, dagegen in der B-Ebene das 
abwechselnde Auftreten von einem schmalen und einem breiten Mini- 
mum, wie es von der Theorie gefordert wird. Allgemein findet man die 
geforderte Verscharfung der Hauptmaxima in den A-Ebenen beim 


x if cos Q=+41 cos Q=—1 


J 


0 cos Q=+7 
A -Lbenen 


l 


Fig. 10. Elektronenbeugungsaufnahmen an vier Spalten mit theoretischen Intensitatskurven 


Ubergang von zwei Spalten mit ihrer cos?-Verteilung (Fig. 8) zu drei, 
vier und fiinf Spalten. 

Ein stirkeres Hervortreten der Nebenmaxima in den A-Ebenen und 
eine Verstarkung des Kontrastes in den B-Ebenen kann man durch 
Verbreitern der a4uBeren Spalte erreichen. Eine vereinfachte Rechnung 
mit drei Zylinderwellen der Amplitudenverhaltnisse 2:1:2 lefert die 
Intensitatskurven in Fig. 12. In den beigefiigten Beugungsaufnahmen, 
die an den drei Spalten Fig. 5 f erhalten wurden, findet man diese Unter- 
schiede in der Intensitatsverteilung gegenitber den Aufnahmen Fig. 9 
der drei Spalte Fig. 5c wieder, allerdings stimmen sie mit den gerechne- 
ten Kurven nur in unmittelbarer Nahe der Achse tiberein. Die Auf- 
nahmen Fig. 13 mit den fiinf Spalten Fig. 5g zeigen ebenfalls die bei 
breiteren AuBenspalten zu erwartende starkere Hervorhebung der 
Nebenmaxima gegeniiber den Interferenzfiguren mit gleich breiten 
Spalten sehr deutlich. . 

Die Abweichung der Beugungsaufnmahmen von den theoretischen 
Kurven ist auf die endliche Breite der Spalte zuriickzufiihren. Fiir die 
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cos 2 =+7 
A -Lbenen 
10 \+ 
x 7 
cos 2=+V2 
+ + + 


cos 2=7 
8-Lbenen 


= + 

A 
i 
; 
y 
| 

cos 2=-7VZ : 

———>s + — —- +— 


cos Q=-7 
A-Ebenen 


_ + 


Fig. 141. Elektronenbeugungsaufnahmen an ftinf Spalten mit theoretischen Intensitatskurven 
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Fraunhofer-Ebene ist sie sehr leicht zu erfassen. Hier folgt aus der Tat- 
sache, daB die Wellenfunktion in der Beobachtungsebene gleich der Fou- 


cos 2=+7 
A-Lbenen 
- ip 


+ —+ + : - 
Fig. 12. Elektronenbeugungsaufnahmen an drei Spalten unterschiedlicher Breite mit theoretischen 
Intensitatskurven 


rier-Transformierten der Wellenfunktion in der Schirmebene ist, und 
bei Spalten gleicher Breite 6 aus der Darstellungsméglichkeit der Wellen- 
funktion in der Schirmebene als Faltung von 6-Funktionen in den Spalt- 
mitten mit einer Rechteckfunktion der 
Breite 6 mit Hilfe des Faltungssatzes, daB 
die wirkliche Intensitatsverteilung gleich 
dem Produkt der Intensitatsverteilung von 
reinen Zylinderwellen, in der die Spalt- 
breite 6 nicht vorkommt, mit einem die 
Amplitude modulierenden Faktor, der die 
Intensitatsverteilung bei der Beugung am : 
Einzelspalt darstellt und in dem die Gitter- qos R= 4d 
konstante d und die Spaltzahl N nicht vor- Fig. 13. Elektronenbeugungsaufnah- 


men an fiinf Spalten unterschiedlicher 


kommen, ist. Sie wird durch die bekannte aN CF 
Formel 
: cL Ome aN uaa 
sin?( sin 7) sin? sin | 
Ky) = —-\ > —r 
gu 3 Bisa 
( A sin °] sin* sin °| 


dargestellt, wobei g der Winkel gegen die optische Achse ist, unter dem 
beobachtet wird. 


a 


b 
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Die Intensitatsverteilung des ersten Faktors (die Beugung an einem 
Spalt) bezeichnet man auch als Interferenzen 1. Klasse. Sie hat in der 
Mitte ein breites Hauptmaximum, wie es auch die Elektronenbeugungs- 
aufnahme Fig. 7 des Einfachspaltes Fig. 5a wiedergibt. Die Intensitats- 
verteilung des zweiten Faktors (die Interferenzfigur von N Zylinder- 
wellen gleicher Amplitude und Phase) bezeichnet man entsprechend als 
Interferenzen 2. Klasse. Aus der Formel folgt, daB im Zentralmaximum 
1. Klasse stets 2d/b Minima 2. Klasse liegen, die fir N>2 noch von 
N—2Nebenmaximis 2. Klasse durchzogen sind. Diese Forderung wird 
in den Elektronenbeugungsaufnahmen bestatigt. 


A 8 A A A 8 A 


A 
i 
ws 2=V72 Vie ve o-ye11 | 1-1-0 Ye Yade Vy 7 


Q=-x/6 t/t -0/3 -We-iafs -ta dan tafenfe Kafe aft a6 0 
-1 
A A i AVA PB A 
=a ttt it { | _{t_+___+ 
cos = -7 1 \) 1-1 oVae 1 Yxe Vege We 


Q=-7 : -2X aa ate af 0 -W/6 -t/t -4/3 


Fig. 14. Lage der 4-, B- und Zwischenebenen zur Schirmebene ohne und mit zusatzlicher Abbildungslinse 
am Ort der Schirmebene 


AuBerhalb der Fraunhofer-Ebene gilt nicht mehr, daB die Wellen- 
funktion in der Beobachtungsebene gleich der Fourier-Transformierten 
der Wellenfunktion in der Schirmebene ist. Hier ist eine etwas umstand- 
lichere Berechnung nétig, die im groBen und ganzen eine ahnliche Ab- 
weichung der Intensitatsverteilung von der Intensitatsverteilung reiner 
Zylinderwellen ergibt, wie es fiir den Fall der Fraunhofer-Ebene gezeigt 
wurde. Insbesondere Andert sich die Lage der Extremwerte nicht wesent- 
lich. 


Fiir den Fall unterschiedlicher Spaltbreiten ist die genaue Intensitats- 
verteilung auch in der Fraunhofer-Ebene nicht mehr als Produkt zweier 
Faktoren darstellbar, bei dem in dem einen die Spaltbreiten 0}, und in 
dem anderen die Gitterkonstante d und die Spaltzahl N nicht vorkom- 
men, so daB hier eine numerische Rechnung zum genaueren Vergleich 
notig wird. Sie zeigt, da die Naherungswerte, die man aus der oben 
ausgefiithrten Rechnung mit reinen Zylinderwellen unterschiedlicher 
Amplitude erhalt, nur in allernachster Umgebung der Achse qualitativ 
richtig sind. Die Annaherung wird um so besser, je gréBer die Gitter- 
konstante im Verhaltnis zu den Spaltbreiten wird. Weiter auBen treten 
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dann von der einfachen Berechnung stark abweichende Intensitits- 
verteilungen auf. 

Die raumliche Lage der A-, B- und Zwischenebenen zu der 
Schirmebene hangt von der Wellenlange und der Gitterkonstante ab. 
In Fig. 14a ist sie fiir eine willkiirliche Wahl von 4 und d dargestellt. 
Durch die Linse, die die Beobachtungsebene in die Zwischenbildebene 
abbildet, werden die A-, B- und Zwischenebenen in der gewiuinschten 
Weise verschoben (Fig. 14b). Die neue Lage 2’ einer Ebene, die 
ohne Linse an der Stelle z liegt, 14Bt sich leicht mit der Linsenformel 
1/2’ —1/z = 1/f berechnen (f ist hier die Brennweite der Linse). 


Zusammenfassung 

Eine auf Glas aufgedampfte Silberschicht von 200 A Dicke wird in 
einem Vakuum von 10“ Torr etwa 2 min lang mit einer elektronenoptisch 
hergestellten 0,5 » breiten und 50 uw langen Elektronensonde von 50 kV 
Beschleunigungsspannung bestrahlt, um einen schmalen Kohlenwasser- 
stoff-Polymerisatstreifen von sehr geringer elektrischer Leitfahigkeit zu 
erzeugen. 

LaBt man anschlieBend auf der Silberschicht in einem sauren Kupfer- 
bad elektrolytisch einen Niederschlag von 0,5 » Dicke aufwachsen, so 
bleiben die bestrahlten Gebiete frei. Durch Abziehen dieser aufgewach- 
senen Kupferschicht von der Glasplatte gelingt es, materiefreie Spalte 
von 0,3 u Breite herzustellen. Es werden auch 2, 3, 4 und 5 Spalte in 
einem Abstand von minimal 1 bis 2 u erzeugt, indem die entsprechende 
Anzahl von Polymerisatstreifen nebeneinander gedruckt wird. 

Zur Beobachtung der Interferenzerscheinungen von 50 kV-Elek- 
tronen an den so hergestellten Spalten muBte eine spezielle Beugungs- 
anlage gebaut werden. Zur Erfiillung der Winkelkoharenzbedingung 
s-A<A war es wegen der Elektronenwellenlange von 0,05 A und des 
bis zu 10 v. groBen Gitterbereiches nétig, den Aperturwinkel A sehr klein 
zu machen. Dieses wurde mit zwei Zylinderlinsen erreicht, die durch 
Verkleinerung des Uberkreuzungspunktes einer Elektronenquelle eine 
strichformige Elektronensonde von 50 A Breite in einem Abstand von 
30 cm vom Beugungsobjekt erzeugten. 

Um die winzige Beugungserscheinung auf Photoplatten registrieren 
zu konnen, wurde sie mit zwei rotationssymmetrischen elektrostatischen 
Projektiven und, um die Richtung senkrecht zu den Beugungsfransen 
besonders herauszuvergroBern zu kénnen, noch mit einem zylinder- 
symmetrischen Projektiv vergréBert. Eine langbrennweitige elektro- 
statische Linse kurz unterhalb des Beugungsobjektes erlaubt die Fraun- 
hofer-Ebene oder Ebenen im Fresnelschen Gebiet auf die Zwischenbild- 
ebene einzustellen. 
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Mit dieser Anlage wurden Beugungsdiagramme an 14, 2, 3, 4 und 
5 Spalten aufgenommen. Sie wurden mit den Intensitatskurven ver- 
glichen, die man durch Auswertung des Kirchhoffschen Integrals fiir 
Zylinderwellen, die von den Spaltmitten ausgehen, 


N l Ay X *y 
WG.2) SP ie ( — 3) 


erhalt. Es konnte gezeigt werden, daB die von der Lichtoptik her be- 
kannten Beugungserscheinungen an mehreren Spalten in entsprechender 
Weise auch mit Elektronenwellen beobachtet werden kénnen. 


Es ist mir eine Freude, Herrn Professor Dr. G. MOLLENSTEDT fiir die Anregung 
zu dieser Arbeit und ihre stete Foérderung an dieser Stelle danken zu k6énnen. 
Ferner danke ich Herrn Dozent Dr. F. LENZ fiir wertvolle Hinweise bei der Be- 
handlung des theoretischen Abschnitts. 

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft und der Arbeitsgemeinschaft fiir 
Elektronen-Optik danke ich fir apparative und personelle Unterstitzung. 
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Aus dem Lehrstuhl fiir Reaktorwerkstoffe der Technischen Hochschule Aachen 
und dem Institut fiir Reaktorwerkstoffe der Kernforschungsanlage Jiilich 


Zur Adiabasie der Schallausbreitung in Kristallen 
Von 
G. LEIBFRIED und W. LuDWIG 


(Eingegangen am 21. Dezember 1960) 


It is shown that the propagation of sound is an adiabatic process, and that the 
sound velocities are determined by the adiabatic elastic data and the density in the 
familiar way. The proof is analogous to that in simple monoatomic gases and 
takes anharmonic effects fully into account. 


1. Einleitung 


Bei der Diskussion der Schallausbreitung in Kristallen (ebenso wie in Gasen 
und Fliissigkeiten) wird durchweg angenommen, daf dies ein adiabatischer Vorgang 
ist. In der Beziehung zwischen Schallgeschwindigkeiten und elastischen Konstanten 
werden die adiabatischen elastischen Konstanten benutzt. 

Fiir Kristalle l4Bt sich der Zusammenhang zwischen Schallgeschwindigkeit und 
elastischen Konstanten in der sogenannten harmonischen Naherung herleiten!>?. 
Man geht aus von der Existenz einer potentiellen Energie @(... 19...) fiir die Atome, 
die nur von den Lagen...r9... der Atome 1...) ...N abhangt?. Bewegen sich 
die Atome nur wenig um ihre mittleren Lagen #5, so ist eine Entwicklung der 
potentiellen Energie nach den Auslenkungen q) sinnvoll: 


1) = RD + Q), (1.4) 
= 6,4 6,4+6,+ 6,4 0,4+--- (1.2) 


mit 
©,=O(K); B=L OPT =0; 


1 IRE Nal nit Deion IDE 
®, = — > OTF aT Gg: OF O75 4 iG Gp» 


v ! 
aah ; 3: mn p (1.2a) 
44 47k 
1 mnpr om on por, 
De Pe itd: ts 
“mnpr 
ig ed 


Die Kopplungsparameter (K.P.) y-ter Ordnung op"); sind die y-ten Ableitungen 
von @ nach den 1), genommen an den mittleren Lagen §5. Die K.P. erster Ordnung 
verschwinden in primitiven Gittern. 


1 Born, M., and K. Huane: Dynamical Theory of Crystal Lattices. Oxford 


1954. A * 
2 LEIBFRIED, G.: Handbuch der Physik, Bd. VII/1, S. 104. Berlin-Goéttingen- 
Heidelberg: Springer 1955. 
3 Born, M., u. R. OPPENHEIMER: Ann. Phys., Lpz. 84, 457 (1927). 
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In der harmonischen Naherung bricht man (1.2) nach dem quadratischen Glied ®, 
ab. Die mittleren Lagen sind dann durch das Minimum der potentiellen Energie 


definiert: md — Rd * Die Bewegungsgleichung eines Atoms m (Masse M) 


Mat =— DSN gt (1.3) 
; 


ist in diesem Fall linear in den Auslenkungen. Bei der Schallausbreitung variieren 
die g™ langsam mit m. Deshalb konnen die g\' durch ein in xm langsam verander- 
liches Verschiebungsfeld q; (R™, t) ersetzt werden. Ferner wird sain dab 
die py" mit wachsendem Abstand im — Rr | so stark abnehmen, daB g? um 


KM — KF entwickelt werden kann**: 
g™ = 4i(R™, t) = gi (0); (1.4a) 
qe qi (R™ =i Hr — Su) — 4; 
an she (1.4b) 
= qj(R) + DXR gi +2 DX, X] Yr 


mit 


8 n_ Km — HO. 


re 0 == 0 
Da oy nur von 1—m=h abhangt und ferner ®; ; = o° fe sowie ) ® bag 


ist?, erhalt man aus (1.3) f 
09: = DCij eign (1.5) 
tkl 
mit 
= 1 20h $b > 
Ciprt= 7 = >| BOD XP X) (1 6) 
le a 


und der auf den Anfangszustand bezogenen Dichte 9 = M|V,. 


Die C;;,,, Sind noch nicht die richtigen elastischen Konstanten, lassen sich aber 
in diese umrechnen (vgl. ?»4): 


2Cij,ki = Cik, je Cine (1.6a) 
mit der Umkehrung 
Cir jt = Giz, ae + Crj,it— Ciz, jr: (1.6b) 
Dann ist also 
09; = Cin 14; \R0- (1.7) 
PRL 


Die C; ik,j_Sind die richtigen elastischen Konstanten der harmonischen Theorie. Sie 
sind temperaturunabhangig , und da auch adiabatische und isotherme Anderungen 


sich nicht unterscheiden, ist es gleichgiiltig, ob man die Cx j, als adiabatische oder 
isotherme elastische Konstanten bezeichnet. 


* Alle mit einer Tilde (~) versehenen Gr6éBen beziehen sich auf das Minimum 
der potentiellen Energie. 

** Ableitungen nach X, werden im folgenden meist mit |k bezeichnet, z.B. 
0q;/OX;, = jn. In §2 bezeichnet |, die Ableitungen nach x,. 

4 HuANG, K.: Proc. Roy. Soc., Lond., A 203, 178 (1950), s. auch LEIBFRIED, G., u. 
W. Lupwia: Z. Physik 160, 80 (1960), sowie L. Hepin: Arkiv Fysik 18, 369 (1960). 
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Bei der Bewegungsgleichung (1.3) ist das daran ersichtlich, daB sie in den Ver- 
schiebungen q™" linear ist. Das bedeutet insbesondere, daB sich thermische Schwin- 
gungen und mechanisch angeregte Wellen gegenseitig nicht beeinflussen. 

Beriicksichtigt man dagegen anharmonische Effekte, also héhere als quadrati- 
sche Glieder in (1.2), so ist die Bewegungsgleichung nicht mehr linear. Das hat zur 
Folge, dai eine Wechselwirkung zwischen verschiedenen Wellen auftritt, speziell 
also eine Wechselwirkung zwischen thermischen Schwingungen und mechanischen 
Wellen beriicksichtigt werden mu8. Bei anharmonischer Rechnung sind die elasti- 
schen Konstanten temperaturabhangig und die isothermen unterscheiden sich von 
den adiabatischen Konstanten. Zur Bestimmung der Schallgeschwindigkeiten wird 


allgemein (1.7) benutzt, wobei die elastischen Konstanten C;x,j;, der harmonischen 
Naherung durch die adiabatischen Konstanten C34 ersetzt werden. go ist die 
Dichte bei der betreffenden Temperatur. Obwohl diese Annahme sehr plausibel 
ist, so scheint sie uns doch nicht so trivial zu sein, daB man eine Begriindung ent- 
behren kann. Eine solche Begriindung ist uns nicht bekannt. 

Zur Ableitung werden wir uns auf primitive Gitter und hohe Temperaturen 
(klassische Rechnung) beschranken. Wir werden ein Verfahren benutzen, das auch 
fiir Gase leicht durchfiihrbar ist. Da letzteres allgemein auch nicht bekannt zu sein 
scheint, wollen wir darauf im nachsten Abschnitt kurz eingehen. 


2. Schallgeschwindigkeit in Gasen 


Das einatomige Gas sei durch eine Verteilungsfunktion 


M 

Se) MEANS =3 7p Pale el]? 
F(v, t, t) = n(r, t) Ga (2.1) 
beschrieben, bei der Teilchendichte » (r, ¢) und Geschwindigkeitsverteilung separiert 
sind. Die Temperatur T(r, ¢) wird durch eine Maxwellsche Verteilung definiert, die 
um den Mittelwert p = a(t, t) verteilt ist, um eine resultierende Strémung beschrei- 
ben zu kénnen. Bei den Anwendungen wird nur der Fall behandelt, wo die Ab- 
weichung von einer mittleren Dichte m) und Temperatur 7) sowie die Strémungs- 
geschwindigkeit q so klein sind, da8 nur lineare Terme beriicksichtigt werden 


miussen. 
Es gelten drei Erhaltungssatze: 
Erhaltung der Teilchenzahl: 


ra) es = é é 
ry n+ » Oa, nV; = 0 bzw. — yy 18 De ae na; = 0; (22 a) 
| 


Erhaltung des Impulses: 


Onn Co = ee Re er ns 5 
eat ue+ ba en vj = 0 bzw. apts ite (2.2b) 
) 
Erhaltung der Energie: 
(4) @} Zz 
Se ene aa n vv; = 0 
; u (222.¢) 


bzw. 


| Diese drei Gleichungen sind unabhangig von den St6Ben der Atome, da Teilchen- 
zahl, Impuls und Energie beim Stof erhalten bleiben. Sie folgen bereits aus der 


32* 
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Konvektionsgleichung (Boltzmann-Gleichung ohne StoBterme) 


OF = oot 
Ct y 


= 1) 2. 
re (2:3) 
j 

durch Multiplikation mit 1, v;, v? und nachfolgender Integration uber v. 


Bei kleinen Anderungen aus dem Gleichgewicht, 


N= Ny + V5 T=T,+0 
erhalt man, wenn man neben qa auch y und 9 als klein behandelt 
B+, >) 415 = 0; (2.4a) 
t 
k k 
Ny Aj a aa NngD i + aa Tov Pore O; (2.4b) 
k : k Z k 
ir: NP + 3 ar Ty? 4 ae to To 2 ails = 9; (2.4¢) 
Aus (2.4a) und (2.4c) folgt 
f Ps 
= Ny — Tv} = 0. (2.5) 
ot 3 


Sind zur Zeit /—0 auch y=0 und #=0, so gibt die letzte Gleichung einen Zusam- 
menhang zwischen y und #@, der, wie man sich leicht tiberzeugen kann, die Adiabaten- 
gleichung des einatomigen idealen Gases ist: 


dT 2 dn b a) 9) 
— = const; = —— ——} a SE (2.6) 
n3 € RY oh Ly ae 


Aus (2.4a) und (2.4b) erhalt man fiir isotherme Vorgange (%,;=0) die Wellen- 
gleichung 
ween kh, , | 
na a ane (2.7) 
t 


welche die ,,isotherme‘‘ Schallgeschwindigkeit wis ergibt: 
we, = kT/M. (2.8) 


Die Beriicksichtigung des Energiesatzes (2.4c) bzw. der daraus abgeleiteten Adia- 
batengleichung (2.6) hefert dagegen 


Mees 5 kT 
Se Ae D.?ki = es (2.9) 


mit der adiabatischen Schallgeschwindigkeit 


= (2.10) 


als der vichtigen Lésung. 


Diese Behandlung setzt natiirlich voraus, daB die durch T(r, t) und a(t, #) 
beschriebene Verteilung sich auch wirklich (durch die StéSe) einstellt, was nur fir 
Wellen richtig ist, deren Wellenlange groB gegen die freie Weglange der Teilchen ist. 


Ferner ist auch nur bei langen Wellen der Einflu8 der Warmeleitung vernachlassig- 
bar. 
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Die Verhaltnisse in Gasen sind mit den Methoden der irreversiblen Prozesse 
von MEIXNER? ganz allgemein behandelt worden. Jedoch ist diese Methode relativ 
aufwendig, wenn man nur, wie hier, die Adiabasie des Schalles in einatomigen reinen 
Gasen zeigen will. 


3. Schallgeschwindigkeit in Kristallen 


Bei Beriicksichtigung von Temperatureffekten ist dem langsam ver- 
anderlichen Schallfeld die thermische Bewegung der Atome iiberlagert. 
Wir setzen hier voraus, daB die Wellenlange der Schallwellen groB 
gegen die Gitterkonstante ist, und beschranken uns auf so hohe Tempera- 
turen, daB die klassische Behandlung des Problems ausreicht. 

Wie beim Gas gehen wir von den Erhaltungssatzen aus: dem Impuls- 
satz (der Bewegungsgleichung) und dem Energiesatz. Einen Erhaltungs- 
satz fiir die Teilchenzahl brauchen wir im Kristall nicht, da die Massen- 
erhaltung schon in der Beschreibung enthalten ist. 

Die Verschiebungen q™ der Atome setzen sich zusammen aus den 
mechanisch-elastischen Verschiebungen 8" des Schallfeldes und den 
thermischen Amplituden u™: 

q’ = git 1 ym, (3.1) 


Diese Amplituden u™ sollen thermisch verteilt sein. Die Verteilung ent- 
halt die Temperatur als Funktion von Ort und Zeit *. Sie wird bestimmt 
durch die Koeffizienten der potentiellen Energie. Diese sind an jeder 
Stelle definiert durch Entwicklung um diejenigen Lagen, die durch 
Temperatur und mechanische Verschiebung gegeben sind. Dabei wollen 
wir annehmen, daB wir bei der Bestimmung dieser K.P. so tun diirfen, 
als ob das Schallfeld an jeder Stelle nur eine homogene Verzerrung 
hervorruft, was bei langsam veranderlichen Feldern sicher verniinftig ist. 


Die Verteilungsfunktion fiir die thermischen Amplituden ist 


ni It 
v i] 


(ew APEX 2 — Be (pt)? — = SS OTT ut a (3.2) 


mit pv = Mu" und B = ct = B(R, t), wobei sich diese Verteilung auf das 
in jedem Augenblick vorhandene Schallwellenfeld bezieht, dem die 
thermischen Bewegungen tiberlagert sind foun. R(T) 3...) |- Die 


Verteilung ist so beschaffen, daB die u™ (thermisch gemittelt) ver- 
schwinden **. 
* Sollte eine solche Verteilung nicht existieren, so kann man auch nicht mehr 


von Temperatur reden. 

xx Die pt = M i brauchen sich nicht auf die durch die ,, homogene*’ Verzerrung 
definierten Lagen als Mittelwert zu beziehen. Nur die Schwerpunkts-Impulse wiir- 
den durch 8" beeinfluBt werden. Diese prauchen wir hier nicht zu berticksichtigen. 

5 MEIXNER, J.: Ann. Physik 43, 244, 470 (1943). — Z. phys. Chem., Abt. B 53, 


235 (1943). 
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Aus (1.2) folgt die Bewegungsgleichung 


MG =— LOM —LO OME ge — SD OV ea. G3) 
n np npr 

j jk j kl 
Diese K.P. beziehen sich auf die mittleren Lagen ®® bei der mittleren 
Temperatur J) [d.h. OTF (... #9 (ZG) ...)]. 

Gl. (3.1) wird in (3.3) eingesetzt, wobei alle Glieder, die quadratisch 
und héher in den 8° sind, vernachlassigt werden, da es uns nur auf die 
Schallgeschwindigkeit ankommt. Hdéhere Glieder wiirden z.B. die 
Dampfung beschreiben, die aber durch Vorgabe der Schallamplituden 
beliebig klein gemacht werden kann. AuBerdem mitteln wir gleich iiber 


die thermische Verteilung (3.2), wobei ebenso wie uf auch uu" uP? und 
““' verschwinden*. Dann folgt aus (3.3) 


mM 1 mnp A mn LYS @mrpr po rl on 
MST =— 4D OVP aay — Dorr + 2d Ome ak all sf. (3.4) 
np n pr 
7k 7 kl 


Die Mittelwerte ww" lassen sich leicht berechnen (vgl. z.B. 2): 


= Kea €; ep t£(RM_ HM) 
Mt pe LST N a ea e d ; 
d NM «> (f, A) (3-5) 


f ist der Wellenzahlvektor, 4 indiziert den Polarisationszustand (Zweig) 
der Gitterschwingungen in dem durch die Verteilung (3.2) beschriebenen 
Zustand [OTF (...R#9+-35...)], e(f, A) ist der zugehdrige Polarisations- 
vektor. Die Frequenzen w2?(f, 4) sind definiert durch 


Mow*= > t,;(f) ee, mit ¢,,(f) => Geo eitm?, (3.6) 
ij b 

d.h. auch die w?(f, 2) beziehen sich auf die durch das Schallwellenfeld 
vorgegebenen Lagen, also w?(....89..., T). Die Polarisationsvektoren 
e(f, A) sind Eigenvektoren zu dem Frequenztensor t;;(t). Die Abhangig- 
keit von 3" kann jedoch in dem letzten Term von (3.4) vernachlassigt 
werden, da das zu quadratischen Gliedern in 8° AnlaB geben wiirde. Der 
Exponent in (3.5) und (3.6) hangt nicht von der Gitterverzerrung ab, 
da ft" eine reine Zahl ist. 

Wir setzen ferner T=7,+%, wo J, die mittlere Temperatur des 
ungestorten Gitters ist, @ die durch die Schallwelle bedingte lokale 
Temperaturanderung. Glieder der Art 03>, 8, usw. werden vernach- 
lassigt. Fiir die 8° fithren wir in der iiblichen Weise langsam verander- 
liche Felder ein; es gilt Gl. (1.4) mit 89 statt g®. Ebenso entwickeln wir 

* DaB ut ist, folgt nicht uninittelbar aus (3.2); vielmehr mii®te man erst die 


entsprechende Korrelation untersuchen. Aus physikalischen Griinden ist es aber 
klar, daB Mittelwerte iiber lineare Ausdriicke verschwinden miissen. 
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7 (RK) am TR") = TR): 
T(R") = T+ 0(R) + D XRO_, +> mit R"— R= R59. (3.7) 
k 
Zur weiteren Rechnung bediirfen wir einiger Beziehungen aus der 
elastischen Theorie. Die durch das Schallfeld bedingte elastische Ver- 
formung des Gitters wird beschrieben durch eine lokal homogene Ver- 


formung v;,, die die Lagen im verformten und unverformten Zustand 
verkniipft: 


S; 


= DivinXa(Z) baw, (ee ie te) 


Fiir die Anderung der Frequenzen mit der Verformung erhalten wir 


Ow? Ot; 5 : Obj > ci) X$ ei a 9 
M = ed Ce. mit ah DP; 92 Seat 
OUR] OVE] ved GURL wae r B ) 


5,9 
a 5 2 
oon Oe; Ce; 7 
Sa Poe =2 445 = 2-5 a (te e+ =9, 
A 1! 6vR1 mt 7 7 Oupy OVRL CURL 
4j i a 
da >) ¢? = 1 ist. Ferner ist 


i 
Cw? CPt; 5 Oty; 06; e; 
poet =O y+ 5 
s = 


OUR OUrs 7 Ov] Ovy OVE] “OUrs 
mit ii ; (3.10) 
ee 0 , a 
ptt = YAY XP XY eit. 
kl rs hoa’ 


Die Entwicklung des ersten Terms in (3.4) nach den 3) liefert, da die 
Bee aur you n— m=} usw. abhangen®** (z.B. O77 = Gyn ths?) 


4 hO >m—g+5 ,,m—S alm 
— > Dd Pies u, PD pene er en) 


1 0 —9+5 ,,m—9 Wee. 
=— 5D) OF ath ym—9(... g"—0...) 


rs yin ae Ge (3.11) 
A 


1 psno dum—Stbum—9  m—g+h/2 
Fi >> ACS cera Siu ; 
2 Oj] 


3b 
TiS 
i 


2 ee arene ae 
B 


6 nan G., and W. Lupwic: Theory of Anharmonic Effects in Crystals, 
Solid State Physics (im Druck). New York: Academic Press. 
7 Lupwic, W.: J. Phys. Chem. Solids 4, 283 (1958). 
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Das erste Glied in (3.11) la4Bt sich mit (3.7) und (3.5) sowie +> Doh? = 
umformen in g 


4 Cj es > DIO XG eitRD. g, 
Vy 


Mw? 
EA g 


woraus mit (3.8) folgt 


k éInw? as 
Arse 2) bag OWS H eG te Bae 


krs 


Hier wurde von der an anderer Stelle®’ abgeleiteten Beziehung zwi- 
schen dem thermischen Ausdehnungskoeffizienten «,, und der logarith- 
mischen Ableitung von wm? Gebrauch gemacht. V, ist das Volumen einer 
Elementarzelle, Cee sind die elastischen Konstanten der harmoni- 
schen Naherung. 


Das zweite Glied in (3.11) laBt sich bei Vernachlassigung von #s- 
Termen ganz ahnlich umformen und liefert bei Beriicksichtigung von 
(3.9) und (3.10) sowie (1.4) 


Ba kh [feet E Oinw? 1 Oty sg Beye, Fy ( 
2N + OvjR 7] Mw? @ ib he 


Der zweite Term in (3.4) liefert zunachst 


= Sige) mts _ 1 peahe Koo Ses ae 
top oS M = @, ] : 


bi a" ab 
gkl 


woraus unter Benutzung von (1.4), (3.9) und (3.10) sowie Umbenennung 
der Indices (k<>7, /<s) folgt 


po x? ene kT) Sit Cw? 1 Otys Oly es 

ene N rt ww Ovjp Ovj;, Mo* v5, 80;1 Sint (3-14) 
Damit erhalten wir insgesamt aus (3.12), (3.13) und (3.14) fiir die Be- 
wegungsgleichung (3.4) mit der konstanten Dichte 9 =M/V, 


S=— Ca. %eBae ee py ae al 
Q ; 21 Cites ts Pia hee A A bv;p 60j1 Sijk > (3.15) 


wobei der Tensor C;; ,;= a Pa @?) X} X? iiber die mittleren Lagen 


b 
die Temperatur noch enthalt. Der Ausdruck in der geschweiften 
Klammer von (3.15) lat sich durch die isothermen elastischen Konstanten 
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ausdriicken. Es ist ®? 


_ #0, | 
nd OU; 1 OV; k 


ki, 2 Inw? 
| Je = 
Te) 2NV, 2 OU;k 00; 1 as 
wenn man beriicksichtigt, da8 man vom Kristall im Gleichgewicht 


ausgegangen ist. 
Wir haben also 


pS aD 
2 ore = é o> 
2N VC 55,1 OVjp OV; ] 


nd 
und 


(3.16) 


: 1 Dd 
Ci j1 = Ni ou. oo 
Nay Ui Rk CVz 


krs 


03;= — 2 Ciyrs Hrs Oa + 2 Chie Sins (3.17) 
ik 
mit den isothermen elastischen Konstanten C's, ;;. Gl. (3.17) ist, bis 
auf héhere Glieder in s; und #, vollig exakt. Bei ihrer Ableitung wurden 
keine Naherungen gemacht. 


Diese Gleichung verkniipft zundchst noch die Anderungen des 
Schallwellenfeldes mit Temperaturanderungen. Um diese zu eliminieren, 
miissen wir nach einer zweiten Beziehung zwischen den s; und # suchen. 
In Analogie zum Gas (§ 2) versuchen wir, die Adiabatengleichung aus 
dem Energiesatz zu bekommen. Den Erhaltungssatz fiir die Energie- 
dichte leitet man im allgemeinen ab, indem man die Bewegungsglei- 
chung mit der Geschwindigkeit multipliziert. Wir multiplizieren des- 
halb (3.3) mit g™ 


DS MGATgT + DOT GTP +s dD OTT Ga + 
; 1 


np 
i G. (3.18) 
HEL OTT GR =0.- 
ijet 
oj 


g™ wird wieder durch (3.1) ersetzt, wobei hohere Glieder in # und s; 
unberiicksichtigt gelassen werden*, da wir nach einer linearen Verkntip- 
fung zwischen s; und # suchen. Gleichzeitig wird wieder tiber die ther- 
mische Verteilung (3.2) gemittelt mit dem Resultat ** 


(6) 73M) 9 1 m,,m—bh| __ 
{D4 Mee + sD Oates =o, (19a) 
ij 


ot 


* Der gewodhnliche Erhaltungssatz fir die mechanische Energiedichte ergibt 


sich erst aus den in s; quadratischen Glicdern. 
xx In (3.18) sind Terme der Form “um u™—5 enthalten. Diese lassen sich beim 


| Ubergang zu langsam veranderlichen Feldern in die Form (3.19a) bringen, wenn 
| wieder Glieder héherer Ordnung vernachlassigt werden. 
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wahrend alle anderen Terme nichtlinear in @ und s; sind. Mit (af)? = 
a und (3.5) wird daraus 


kd + oy p Sar 3 ea =O. 
tA 


Der zweite Term in der Klammer bezieht sich wie (3.11) auf die durch 
die Schallauslenkungen definierten Lagen und mub wiederum nach s; 
entwickelt werden. Ahnlich wie bei (3.11) erhalten wir 


ey kT) é lnw? ‘ \ oy 
Serr & hea os buy Sepa 
oder mit (3.12) 
Tak 
{e+ o 3 Gaibeee “nH si} =: (3.19b) 
S Aan 


Da nun wegen der Anfangsbedingungen die Integrationskonstante ver- 
schwindet, ist auch 


t= ——_— a5 ee jl,mn &mn Syil- (3.20) 


si iim 


Diese Bezichung ist aber identisch mit der Adiabatengleichung fiir den 
Kristall, wie sie an vielen Stellen abgeleitet wurde (z.B.**"). V = JV ig 
ist das Gesamtvolumen, C, =3N k ist die spezifische Warme fiir hohe 
Temperaturen. 


Einsetzen von (3.20) in (3.17) liefert 


Es (vt 
es = 1S Gas re rs tmn + Caiks jikl> (3.21) 


jkl Cy rsmn 


oder mit den adiabatischen elastischen Konstanten 


V I, = A ee 
Cie = Chae + . S D, Ciksrs Cj t,mn ys hin ns (3.22) 
Cy fam 
ry = R ad A Q ¢ 
08; = Dd Cie i Siar (3.23) 


pki 
Die Beziehung (3.22) zwischen isothermen und adiabatischen elasti- 
schen Konstanten ist ebenfalls schon vielfach bewiesen worden (z. B."*”). 
Damit ist gezeigt, daB 
4. die Schallausbreitung in Kristallen wie auch in Gasen adiabatisch 


erfolgt (3.20), solange die Wellenlinge hinreichend gro® gegen die 
Gitterkonstante ist, und daB 
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2. die Schallgeschwindigkeiten durch die adiabatischen elastischen 
Konstanten (3.23) bestimmt sind, wie es bisher immer angenommen 
wurde. 

Dieses Ergebnis besagt natiirlich nichts Neues; andererseits ist es 
nicht ganz trivial. Denn an anderen Stellen hat sich gezeigt, daB die 
in der harmonischen Naherung abgeleiteten Zusammenhange bei an- 
harmonischen Effekten erneut diskutiert werden miissen. So geht z.B. 
der Zusammenhang zwischen elastischen Konstanten und Debye-Tem- 
peratur (fiir 7-0) bei Beriicksichtigung anharmonischer Effekte ver- 
loren. Ferner sind z. B. die durch thermische Réntgenstreuung bestimm- 
ten Dispersionskurven @ (f, 7) fiir kleine f-Werte im wesentlichen durch 
die isothermen Schallgeschwindigkeiten bestimmt. 

Aus diesem Grunde ist diese Untersuchung erfolgt, namlich um 
sicherzustellen, daB adiabatische Verhaltnisse bei der Schallausbreitung 
vorliegen. Andere Versuche, das Verhalten von Schallwellen in Kristallen 
bei Beriicksichtigung der Anharmonizitaét zu beschreiben”®, waren 
nicht konsistent und lieBen auch nicht recht erkennen, welche physi- 
kalische Bedeutung den dort eingefiithrten Frequenzen als Funktion der 
Wellenlange und Temperatur zukam. 


8 Haun, H., u. W. Lupwie: Z. Physik 161, 404 (1961). 
9 Hooron, D. J.: Phil. Mag. VII 46, 422, 433, 485, 701 (1955); VIII3, 49 (1958). — 
Z. Physik 142, 42 (1955). 
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Aus dem Institut fiir Technische Physik der Technischen Hochschule Darmstadt 


Spektrum, Zeeman-Effekt und Elektronenterme 
des dreiwertigen Erbiums in kristallinen Salzen. 


Ill. Termschema und Eigenzustande des Er**-Ions 
Von 
H.G. KAHLE 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 24. November 1960) 


Die Terme des Er3+-Ions werden berechnet durch Diagonalisieren der vollstandigen 
Matrizen der Coulomb-AbstoBung der Elektronen und der Spin-Bahn-Wechsel- 
wirkung fiir die Konfiguration f4. Die optimalen Werte der Konstanten werden 
durch Vergleich mit den in kristallinen Salzen spektroskopisch ermittelten Term- 
lagen bestimmt. Es besteht véllige Ubereinstimmung in den J-Werten fiir Theorie 
und Experiment. Die Durchmischung der Russell-Saunders-Terme infolge der 
starken Spin-Bahn-Kopplung wird quantitativ angegeben. Aus den theoretischen 
Eigenzustanden werden die Landéschen g-Faktoren der Terme berechnet, die sehr 
gut mit den experimentellen Werten tibereinstimmen. 


I. Einleitung 


In zwei friiheren Arbeiten!? wurden das sichtbare Absorptions- 
spektrum des dreiwertigen Er-Ions und sein Zeeman-Effekt in drei 
kristallinen Salzen verschiedener Symmetrie untersucht und theoretisch 
analysiert. Durch diese Analyse konnten fiir alle im Bereich von 15000 
bis 25000 cm liegenden Terme des Er-Ions die /-Werte eindeutig und 
die Landéschen g-Faktoren mit mehr oder weniger groBen Fehlergrenzen 
festgelegt werden. Es ist daher jetzt méglich, einen Vergleich der 
experimentell gefundenen Terme mit den theoretisch méglichen Termen 
durchzufiihren. 

Die energetische Lage aller im Bereich von 0 bis 44000 cm gelegenen 
Terme des freien Er-Ions wurde vor kurzem von WyBourNE®? theoretisch 
bestimmt. Da WyBourNE aber bei seinen Rechnungen offensichtlich 
die Werte der Parameter, vor allem der Spin-Bahn-Kopplungs-Konstan- 
ten, nicht in einem ausreichend groBen Bereich variert hat, ist die von 
ihm angegebene Zuordnung der berechneten Terme zu den Russell- 
Saunders-Termen in einigen Fallen fehlerhaft. Aus diesem Grunde 

1 HELLWEGE, K.H., S. HUFNER u. H.G. Kane: Z. Physik 160, 149 (1960); 
im folgenden als Arbeit I zitiert. 


2 HeLLwecE, K.H., S. HUrNER u. H.G. Kane: Z. Physik 160, 162 (1960); 
im folgenden als Arbeit II zitiert. 
3 WyBouRNE, B.G.: J. Chem. Phys. 32, 639 (1960). 
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wurden die Rechnungen von mir wiederholt (Abschn. II, 1—3); dabei 
wurde der Wert der Spin-Bahn-Kopplungs-Konstanten von Null an 
stetig vergréBert, so daB die Zuordnung der Terme eindeutig wird. AuBer- 
dem wurden die zugehérigen Eigenzustaénde des freien Ions und ihre 
g-Faktoren berechnet (Abschn. II, 4), die in Abschn. IV mit den experi- 
mentell bestimmten Werten verglichen werden. 


II. Berechnung der Zustande des freien Er-Ions 

Das dreiwertige Er-Ion mit der Elektronenkonfiguration 4/4 ~47°°, 
d.h. mit drei positiv geladenen Léchern in der 4f-Schale, besitzt dieselben 
Elektronenterme wie das dreiwertige Nd-Ion mit der Konfiguration 4/*, 
d.h. mit drei negativ geladenen Elektronen in der 4f-Schale. Als einziger 
Unterschied besteht beim Nd regulare, beim Er verkehrte Termfolge 
(Hundsche Regel). Es kénnen daher zur Berechnung der Zustande des 
Er-Ions die Matrixelemente der Coulomb-Wechselwirkung der Elek- 
tronen vom Nd mit demselben Vorzeichen und die Matrixelemente der 
Spin-Bahn-Kopplung vom Nd mit entgegengesetztem Vorzeichen tiber- 
nommen werden, abgesehen von Faktoren, die fiir Nd und Er verschieden 
sind. 

1. Die Coulomb-W echselwirkung 


Die Matrixelemente des Operators der Coulomb-AbstoBung der 
Elektronen fiir die Konfiguration /* lassen sich nach RacaH**® (vgl. 
auch? 8) darstellen als 


| 3 


yy e pW'O'SEMGM, = Di B®. (1) 


AGC En Teil 
i,j=1 Or k=0 
<j 


Pas M, M, 


Dabei sind WUSL M, M, Quantenzahlen, die zur Kennzeichnung der 
verschiedenen Zustande nétig sind; die e, sind Erwartungswerte von 
Tensor-Operatoren; und die E“) bedeuten die folgenden Linearkombi- 
nationen der Slater-Integrale F;,: 
E® = F,—10F, — 33 Fi, — 286% 
= 4{70F,+ 234% + 2002 Fe} 
OE ie ee, 
E® =1{5F,+6%—15}. 
4 Racan, G.: Phys. Rev. 62, 438 (1942). 
5 Racan, G.: Phys. Rev. 63, 367 (1943). 


6 Racan, G.: Phys. Rev. 76, 1352 (1949). 
7 Conpon, E.U., and G.H. SHORTLEY: The Theory of Atomic Spectra, S.174 ff. 


Cambridge 1959. 
8 co ae Jeb bok) ODD and W.A. RuncIMAN: Proc. Roy. Soc. Lond. A 240, 


509 (1957). 


So} 
| 


(2) 
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ey und e, sind diagonal im WU SL-Schema; é, und e, sind nicht mehr 
diagonal in den Fallen, in denen mehr als ein Zustand mit gegebenem S 
und L auttritt. Alle Werte der e, lassen sich an Hand von Formeln und 
Tabellen, die in® angegeben sind, ohne Schwierigkeiten bestimmen. 
e, hat fiir alle Terme dieselbe GroBe ¢ =3; das Glied e,E£) in Gl. (1) 
fallt daher fort, sobald die Energien der Terme auf den Grundterm */ 
als Nullpunkt bezogen werden. 


2. Die Spin-Bahn-W echselwirkung 
Die Matrixelemente des Operators der Spin-Bahn-Wechselwirkung 


i. = 
(PWUSLIM, ¢Y (il) PW'U'S'L’ JM) 63) 
i=1 i 


(C = Spin-Bahn-Kopplungs-Konstante) sind von JUDD und Loupon® 
fiir die Konfiguration /* berechnet und tabellarisch zusammengestellt. 
Sie gelten mit dem entgegengesetzten Vorzeichen fiir das Er-Ion. 

Bei schwacher Spin-Bahn-Wechselwirkung spalten die Multipletts 
auf in die Russell-Saunders-Terme (RS-Terme), bei denen S, L, J defi- 
niert ist. Bei starker Spin-Bahn-Wechselwirkung (Energie vergleichbar 
mit den Energiedifferenzen der Multiplett-Schwerpunkte) werden die 
RS-Terme mit verschiedenem S, L, aber gleichem J durchmischt, so daf 


—_ 


bei den tatsichlich vorliegenden Termen nur der Gesamtdrehimpuls J 
definiert ist. Diese Verhaltnisse legen bei den Seltenen Erden vor, 
besonders in der zweiten Halfte der Reihe, wo € relativ groB ist. 


3. Die Energie der Terme des freren Ions 

Bei der Berechnung der Energien und der Eigenzustande fir das 
freie Er-Ion muB man also die Coulomb-Wechselwirkung der Elektronen 
und die Spin-Bahn-Wechselwirkung als etwa gleich groB ansehen. Das 
fiihrt bei der tiblichen Stérungsrechnung auf Matrizen mit so viel Zeilen 
und Spalten, wie es Zustande mit gleichem /-Wert gibt. Beim Er-Ion 
sind das maximal sieben. 

Die Werte der Konstanten 4, F,, & und ¢, die in die Rechnung ein- 
gehen und die sich theoretisch nur recht ungenau festlegen lassen, sollen 
durch Vergleich mit den experimentellen Ergebnissen bestimmt werden. 
WysournE® hat fiir die damals bekannten Ergebnisse bereits die opti- 
malen Werte der Konstanten nach der Methode der kleinsten Fehler- 
quadrate ermittelt. Da inzwischen weitere Experimente durchgefiihrt 
wurden (Arbeit I und II), deren Ergebnisse sich aber in den Termlagen 
nicht wesentlich von den fritheren unterscheiden, sollen im folgenden nur 
die beiden gréBten Konstanten, namlich Fy und € variabel bleiben, wah- 
rend die Konstanten Fy und / mit den von WysBourNE® benutzten 


§ Jupp, B.R., and R. Loupon: Proc. Roy. Soc. Lond. A 251, 127 (1959). 
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Beziehungen 
F/Fy =0,1557,  Fe/F, = 0,01635 (4) 
auf F, zuriickgefiihrt werden. Mit reinen Wasserstoff-Eigenfunktionen 
fiir die 47-Elektronen wiirden sich an Stelle der Gl. (4) die Beziehungen!° 


F,/F, = 0,138, Hire = O.0154 (5) 


ergeben. Mit den Werten 
der Gl. (4) bzw. (5) wiirde 
man fiir die Quartett-Ter- 
me fast dieselben Matrix- 
elemente der Coulomb- 
Wechselwirkung, d.h. auch 
fast dieselbe Lage der Multi- 
plett-Schwerpunkte erhal- 
ten. Die Schwerpunkte der 
Dublett-Terme wiirden mit 
den Werten der Gl. (5) um 
etwa 34,, das entspricht 
etwa 1300cm™, niedriger 
liegen als mit den Werten 
der Gl. (4). Es folgt daraus 
also, daB die Annahme von 
Wasserstoff - Eigenfunktio - 
nen fiir die 4/-Elektronen 
eine brauchbare, jedoch 
nicht allzu gute Naherung 
darstellt. 

Die Matrizen mit mehr 


als zwei Zeilen und Spalten oe, t 
wurden fiir verschiedene - 3 : j z ; ey 


Beer te | vou c (0Sts7!,) Fig. 1. Verlauf der berechneten Energie W der Terme des 
mit Hilfe eines Rechen- Er*+-Ions in Abhangigkeit von der Spin-Bahn-Kopplungs- 
automaten (IBM 650) dia Kevsanten. 7 und od en dr aches 
gonalisiert. Als Ergebnis Markierung eingezeichnet 

dieser Rechnungen erhalt 

man die energetische Lage der Terme des freien Er-Ions als Funktion der 
Spin-Bahn-Kopplungs-Konstanten t. In Fig. 1 sind die Ergebnisse fiir 
die Terme, die bis zu etwa 38000 cm + tiber dem Grundterm 4/,;). liegen, 
graphisch dargestellt. Die Energie W der Terme und die Spin-Bahn- 
Kopplungs-Konstante ¢ sind in Einheiten von F, ausgedriickt ; der Ener- 
gie-Nullpunkt liegt im Schwerpunkt des Grundterm-Multipletts 47, Man 


erkennt an den zum Teil starken Abweichungen vom linearen Verlauf 


10 JupD, B.R.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 228, 120 (1955). 
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der Termenergie als Funktion von ¢, daB die Abweichungen von der 
RS-Kopplung beim Er-Ion erheblich sind. Uberschneidungen von 
Termen mit gleichem /-Wert treten nicht auf; solche Uberschneidungen 
schienen nach den Ergebnissen der Rechnungen von WyYBOURNE? mog- 
lich zu sein (vgl. insbesondere die Terme */ g2 und 4F 5) oder 24/9 und Gg)2). 
Da unsere Rechnungen von ¢ = 0 an durchgefiihrt wurden, ist es moglich, 
fiir jeden Term eindeutig anzugeben, aus welchem RS-Term er hervor- 
geht. Die Kennzeichnung der Terme erfolgt daher durch die RS-Symbole 
mit einem zusatzlichen Strich. 


4. Die Zustiinde des freien Ions und thre g-Faktoren 
Die Zustande p, ;m,=|f'yJ Mp des freien Er-Ions ergeben sich als 
Linearkombinationen aller zum gleichen J-Wert gehérigen RS-Zustande: 


|PyJMp = ds 4, 5,WwUSL PAWUSLJM) = >d4; |PAWUSLI] Mj). | 
WUSL 1 
Die Koeffizienten a,, die fiir den optimalen Wert der Spin-Bahn-Kopp- 


lungs-Konstanten ¢ =5,62F, (vgl. Abschn. IV) mit Hilfe einer IBM 650 
berechnet wurden, sind in Tabelle 1 zusammengestellt. Dabei sind die 


Tabelle 1. Die Koeffizienten a; der Eigenfunktionen; die g-Faktoren 


Alle Terme mit J = 1/2 


+ 0,959 | — 0,284 


0,613 
+ 0,284 | + vas 


0,054 


Alle Terme mit J = 3/2 


(20)*D | (24) 2D 
4c’ Q Q 2 | 
|45’5 + 0,817 | —0,438 | —0,288 | —0,025 + 0,044 0,235 1,682 
2a. +0,348 | +0,592 | +0,453 | +0,195 | —0,181 +0,502 | 1,045 
2p’ | —o,092 | —0,323 | +0,555 | —0,128 | + 0,708 | +0,249 | 1,044 
2D’) | +0,028 | +0,157 | —0,259 +0,820 | +0,469 | —0,121 | 0,896 
}4D’5 +0,158 | +0,569 | —0,358 | —0,522 | +0,494- | —0,078 | 1,098 
[4F’ | —0,420 | —0,065 | —0,457 | — 0,0020 | —0,0010 | + 0,781 | 0,770 


Alle Terme mit J = 5/2 


| 2D’ + 0,751 | — 0,394 | + 0,373 | + 0,019 | — 0,029 | + 0,376 | + 0,037] 1,198 
12D’) | + 0,060 | + 0,663 | + 0,638 | + 0,194 | + 0,289 | — 0,066} + 0,156] 1,212 
l4p’S._ | — 0,530 | — 0,503 | + 0,654 | — 0,033 | — 0,087 | —0,100 | — 0,158] 1,252 
\2F’S | — 0,064 | — 0,355 | — 0,162 | + 0,402 | + 0,802 | — 0,057 | + 0,189] 0,906 
28” | — 0,026 | — 0,019 | — 0,044 | + 0,878 | — 0,472 | — 0,040 | + 0,048 0,858 
|4F’ | — 0,362 | +.0,135 | — 0,047 | + 0,042 | + 0,074 | + 0,917 | — 0,039] 1,053 
14G’S. | — 0,127 | — 0,099 | + 0,024 | — 0,160 | — 0,193 | + 0,029 | + 0,954] 0,607 
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Alle Nerme mit fji—<7/2 


| be +0,974 |+0,164 | + 0,097 | — 0,038 | + 0,033 | —0,0084 | + 0,108 | 1,412 
|?FS | —0,201 | +0,585|}+0,746) —0,102 | +0,141) +.0,032 | +0,172] 1,145 
E> | — 0,069. | + 0,777 | — 0,610 | —0,0006 | — 0,084] — 0,108 | + 0,013] 1,139 
/4R’S | +0,012 |+0,047|+ 0,056) + 0,960 |+0,217| —0,159 | + 0,030] 1,212 
\?G’> | —0,061 | —0,147|—0,152| —0,201 | + 0,517) —0,486 | + 0,639] 0,955 
l26’5 | — 0.0057 | + 0,028 | — 0,183 | —0,0055 | +0,618| +0,763 | +:0,041] 0,898 
4G) | —0,042 | —0,050 —0,037, +0,163 | —0,525| +0,379 | + 0,740 | 0,952 


Alle Terme mit J = 9/2 


|4F’> |+0,747 | +0,275 | —0,203| + 0,091 | — 0,014 | +0,116| + 0,550 

[2G J]—0,018 | +.0,0084 | — 0,052 | + 0,888 | — 0,096 | + 0,383 | — 0,229 | 1,107 
|2G’’) |—0,026 | +0,629 | +0,755 | + 0,056 | — 0,156 | — 0,081 | + 0,0038 | 1,105 
4G’ 1—0,190 | +0,489 | —0,388 | — 0,358) — 0,299 | + 0,563 | — 0,198 | 1,030 
|2H’> |+0,495 | —0,437 | + 0,388 | — 0,252 | — 0,266 | + 0,388 | — 0,359 | 1,076 
|2H’’ |— 0,00008, +.0,083 | + 0,166 | — 0,093 | + 0,875 | + 0,435 | — 0,034 | 0,918 
|41’> |—0,399 | —0,303 | +0,239|— 0,017 | — 0,200 | + 0,419] + 0,690 | 0,920 


Alle Terme mit J = 11/2 


imG | ()sH | (21)*H | 27 | 

| | | 
4G’) ] +0,778 | +0,334 | —0,508 | —0,020 | +0,163 | 1,198 
eee +0,591 | —0,139 | +0,683 | + 0,058 | ==) 4 OSn\medios 
S027 0, 741 )-0,316 |" = 0,579 } +0,0114 | 1,038 
[22> — 0,123 | + 0,557 | +0,131 | +0,810 | — 0,034 | 0,983 
475 | +0,121 | —0,111 | +0,398 | +0,067 | +0,900 | 0,991 


Alle Terme mit J = 13/2 


[275 + 0,944 | —0,061 | —0,323 | 1,062 
Aye 


+. 0,033 | +0,995 | —0,093 | 1,106 


\2K’> | +0,327 | +0,077 | + 0,942 | 9,950 


Alle Terme mit J = 15/2 


—0,176 | —0,019 


| 
|41’ + 0,984 1,196 
RAS ABO LAS | 0.05 2h 0250. | 1.003 
2275 | —0,026 | —0,250 | + 0,968 | 0,949 


Alle Terme mit J = 17/2 


Z. Physik. Bd. 161 33 
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Zustande | fy JM,> mit einem Strich an demjenigen RS-Zustand ge- 
kennzeichnet, aus dem der Zustand bei stetigem VergroBern von ¢ 
hervorgeht. Die Quantenzahl U ist bei den Koeffizienten nur in den | 
Fallen angegeben, in denen es zur Unterscheidung sonst gleicher Zu- 
stande notwendig ist. Die Quantenzahl W folgt eindeutig aus USL. | 
Die Durchmischung der RS-Zustande ist zum groBen Teil betrachtlich. 

Der Landésche g-Faktor eines Zustandes ergibt sich, wie man leicht 
einsieht, als Summe der mit einem Gewichtsfaktor multiplizierten 
g-Faktoren der in dem Zustand enthaltenen RS-Zustande, wobei der 
Gewichtsfaktor jeweils das Quadrat des zugehérigen Koeffizienten a; 
in der Eigenfunktion ist. Fiir den Grundterm 4/;5)2 gilt z.B. 


g (4115/2) = 0,984? - g (*Zi5/2) + 0,176? - g (2445/2) + 0,019? - g (#L15/2) = 


7 
= 0,9685 « -< + 0,0311- 22 + 0,0004 - “° = 1,196. (7) 
Die auf diese Weise bestimmten Werte der g-Faktoren sind inderletzten 
Spalte der Tabelle 1 angegeben. 


III. Wechselwirkungen im Kristall 


Zu den bisher genannten Wechselwirkungen, die bereits beim freien 
Er-Ion vorhanden sind, kommt beim Einbau des Ions in einen Kristall 
die Wechselwirkung mit dem elektrischen Kristallfeld hinzu. Das hat 
in erster Naherung zur Folge, daB die beim freien Ion vorhandene Rich- 
tungsentartung teilweise oder ganz aufgehoben wird; dabei verschieben 
sich die Terme des freien Ions zu niedrigeren Energien (Bindungsenergie 
im Kristall) und spalten in die Kristallfeldkomponenten auf (Kristallfeld- 
aufspaltung). In zweiter Naherung durchmischen sich die zu den gleichen 
Werten der Kristallquantenzahlen gehérenden Zustande verschiedener 
Terme des freien Ions. Durchmischungen dieser Art fiihren einerseits 
zu etwas anderen Kristallfeldaufspaltungen, als man in erster Naherung 
erhalt, andererseits verandern sie das magnetische Verhalten der Kristall- 
feldkomponenten (d.h. den Aufspaltungsfaktor) und das des gesamten 
Terms (d.h. den g-Faktor). Die Existenz dieser Effekte zweiter Naherung 
ist aus dem Experiment jedoch nur dann evident, wenn der gemessene 
g-Faktor eines bestimmten Terms in verschiedenen Salzen verschiedene 
GréBe hat oder (und) wenn aus dem Zeeman-Effekt verschiedener 
Kristallfeldkomponenten eines Terms oder aus dem Zeeman-Effekt fiir 
verschiedene Magnetfeldrichtungen unterschiedliche Werte fiir den 
g-Faktor folgen. Beim Er-Ion konnten derartige Unterschiede in den 
g-Faktoren experimentell bisher nur beim Term K im Athylsulfat 
(Arbeit I) festgestellt werden. Sie werden in Abschn. IV bei dem be- 
treffenden Term im einzelnen behandelt. 
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IV. Vergleich mit dem Experiment 
Zum Vergleich der theoretisch berechneten und der experimentell 
bestimmten Energien werden die Termschwerpunkte im Athylsulfat 
verwandt, vgl. Spalte 4 der Tabelle 2. Dabei sind die Werte fiir die 
Terme D bis K aus Arbeit I tibernommen, fiir die Terme 4 und B nach" 


Tabelle 2. Die Terme des Er®*-Ions 


Berechnete Bisherige Experimentelle Experimen- 
Term Energie Term- Energie teller 
in cm? bezeichnung in cm? J-Wert 
| | 
isa a *Ty5/2 ww 125 15/2 
13/2 580 | at 
4T34/0 10226 A 10180 
‘Th. 12363 | B 12480 
4Fo/0 15 306 D 15355 9/2 
$ S32 18441 E 18475 3/2 
ds EVES 19300 F 19230 11/2 
sd pes 20 580 G 20600 7/2 
4F 55 22246 H 22270 5/2 
*F io 22576 af 22610 3/2 
2H 6/5 24731 K 24645 | 9/2 
weave 26758 
15 27319 
2G? 27 803 | | 
ee asacres | | | 
*P3/9 31 
*Kisy2 32730 
"Pia 33540 
Ra 33819 
7/2 34472 
"Diya 35127 
, 5 | 
*Goa 3 066 | 
*D52 38 827 
"Diya 39650 
"Tq 40 390 
*Lizye 40690 
et | 43246 
“4 13/2 2 
De 43275 


aus den beobachteten Absorptionslinien der entsprechenden Ubergange 
naherungsweise ermittelt; fiir den Grundterm wird der Schwerpunkt zu 


_etwa 125 cm angenommen, da in Arbeit I die Lage von nur fiinf der acht 


méglichen Grundtermkomponenten bestimmt werden konnte. Wesent- 
liche Voraussetzung fiir den Vergleich ist die Annahme, daB alle Terme 


des freien Ions dieselbe Bindungsenergie im Kristal besitzen, was sicher 


nur in Naherung gilt. ; 
Die optimalen Werte der Konstanten F, und ¢ ergeben sich durch 


“Vergleich der theoretischen Energien, Fig. 1, mit den experimentellen 


11 Severin, H.: Ann. Physik (6) 1, 41 (1947). ; 
35 
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Werten der Spalte 4 der Tabelle 2 nach der Methode der kleinsten Fehler- 
quadrate zu Fy = 435,5 m4 a 
t= 5,62 F, = 2448 cm*. 


Die mit diesen Werten berechneten Termlagen (bis etwa 44000 cmy4 
iiber dem Grundterm) sind in Spalte 2, die theoretischen Termbezeich- 
nungen in Spalte 1 der Tabelle 2 angegeben. Die Abweichungen zwischen _ 
theoretischen und experimentellen Werten sind beim Term B, dessen 
Daten von friiheren, unvollstandigen Messungen tibernommen wurden, 
am groBten, bei den iibrigen Termen sind sie kleiner als 90 cm™*. 

Die J-Werte der theoretischen Terme stimmen mit den experimentell 
bestimmten Werten vollkommen iiberein, vgl. Spalte 1 und 5 der Ta- 
belle 2 (experimentelle Werte aus Arbeit I und IJ). Auch bei den 
g-Faktoren besteht ausgezeichnete Ubereinstimmung innerhalb der 
experimentellen Fehlergrenzen, wie im folgenden bei den einzelnen 
Termen gezeigt wird. 

Terme A und B. Obwohl experimentell bisher weder J-Wert noch 
g-Faktor bestimmt wurden **, kommen nach den Ergebnissen der Rech-_ 
nung zur Deutung nur die Terme 4J;;)2 und ‘/9 in Frage. Im Gegensatz 
hierzu deutet WyBourNnE® den Term B als 4F opp. 

Term C. Die von SEVERIN! bei etwa 14500 cm™ beobachteten 
Absorptionslinien treten bei sehr reinen Er-Praparaten nicht auf; sie 
sind einer Verunreinigung durch Thulium zuzuschreiben. 

Term D. ImAthylsulfat (Arbeit I) wurde der g-Faktor zu g (+ 3, Ha 
1,0740,06, g(+$, Hy) =1,16+0,10 baw. g(+ 3, H)) = 1,12, +0,016 | 
ermittelt. Alle drei Werte stimmen innerhalb der Fehlergrenzen aus- | 
gezeichnet mit dem theoretischen Wert g=1,117 fiir den Term 4 Foie 
(vgl. Tabelle 1) tiberein. Energie, J-Wert und g-Faktor sprechen daher 
eindeutig fiir den Term 4F9)5 und nicht fiir den Term 47 9/2 (mit g = 0,920), 
wie WyBouRNE® berechnet. 

Term E. Die experimentellen Werte sind: g(H,) =1,65 +0,06 bzw. 


g(+ 3, H,) =1,67 40,10 im Athylsulfat (Arbeit I), g=1,69 40,10 im 
Chlorid und g =1,59 0,15 im Nitrat (Arbeit II). Der theoretische Wert 
g =1,682 fiir den Term 4S3)9 liegt innerhalb der experimentellen Fehler- 
grenzen. Ein Einflu8 des Kristallfeldes auf den g-Faktor, vgl. Abschn. ITT, 
kann aus den experimentellen Werten wegen ihrer relativ groBen 


Fehlergrenzen nicht abgeleitet werden. 


* Die Abweichungen sind, abgesehen von den Termen 4 und B, am gréBten 
bei den beiden Dublett-Termen F und K (2H). Die Ubereinstimmung la8t sich 
wahrscheinlich noch verbessern durch etwas andere Wahl der Konstanten F, und Fy. 
Eine neue Rechnung ist jedoch erst dann sinnvoll, wenn weitere Dublett-Terme 
experimentell bestimmt sind. 

*x Diese Untersuchungen sind im Gange. 
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Terme F, G, H, I. Die experimentellen Werte der g-Faktoren weichen 
nur innerhalb der Fehlergrenzen von den theoretischen Werten ab. Im 
einzelnen gilt: Term: Experimentell: g(a: 3H i) =1,13 40,10 und 
e(t3, #1) =1,16 40,10 im Athylsulfat ; theoretisch: g=1,133 fiir den 
Term #Hj,).. Term G: Experimentell: g=1,23 +0,05 im Athylsulfat; 
theoretisch g=1,212 fiir den Term “Fie. Term H: Experimentell: 
g(H)) =1,04+0,10 und g(+ 3, H,) =1,10+0,10 im Athylsulfat, g = 
4,03 +0,25 im Chlorid; theoretisch: g =1,053 fiir den Term 475). Term J: 
Experimentell: g (H))) =0,70 +0,12 im Athylsulfat ; theoretisch: = 09/70 
fiir den Term 4F%3)9. 

Term K. Im Athylsulfat wurde bestimmt: g(-+ 3H \) =0,30 +0,20, 
2(+ $, H,) =0,90-+20,20, g(+3,H))=1.414010 und g(+3)= 
0,86 + 0,20 oder =1,09 +0,20 (vel. Arbeit I). Der theoretische Wert fiir 
den Term 2H, betragt g=1,076. Mit diesem Wert stimmen innerhalb 
der Fehlergrenzen tiberein die Werte g(+ 3,H,), g(4%, H)) und der 
letzte der beiden méglichen Werte von g(- 3), der daher wohl als der 
richtige Wert anzusehen ist. Der Wert g (+ 3, H)) liegt vom theoretischen 


Wert weit entfernt. Die Unterschiede in den Werten g(+ 3) fiir H| lle 


und H tz lassen sich nur durch die Annahme erklaren, daB bei dem 
Term eine besonders starke Kristallfelddurchmischung auftritt, vgl. 
Abschn. III. Die gemessenen Unterschiede ergeben sich ohne Schwierig- 
keiten durch eine schwache Beimischung des Zustands M=-+11/2 
des etwa 2000 cm entfernt liegenden Terms §Giyjg mit J =11/2 und 
g—1,198; bereits 5% des Zustands M = +11/2 (bezogen auf das Qua- 
drat der Eigenfunktion) geniigen, um den experimentellen g-Faktor fiir 


Hz von 1,076 auf 0,363 und fir H1z von 1,076 auf 1,022 zu driicken. 
Bei einer Beimischung der iibrigen Zustande M+ + 11/2 des Terms i 2 
zu den Zustanden des Terms *H9)2 andert sich der gemessene g-Faktor 
dagegen kaum. Die Rechnungen ergeben eindeutig, daB die von Wy- 
BOURNE? vorgeschlagene Deutung des Terms als ?Gojp nicht haltbar ist; 
denn sonst miiBte es in Fig. 1 eine Uberschneidung der Terme 2H oi 
und 2G9)2 geben, die theoretisch nicht erlaubt ist. 

Zusammenfassend la8t sich fiir alle experimentell untersuchten 
Terme also feststellen: In der energetischen Lage der Terme, in ihren 
J-Werten und in ihren g-Faktoren besteht eine so ausgezeichnete Uber- 
einstimmung zwischen Theorie und Experiment, daB die in Tabelle 2 
angegebene Deutung der Terme des dreiwertigen Er-Ions als richtig 


angesehen werden kann. 


Mein besonderer Dank gilt Herrn Professor Dr. A. WALTHER und den Mit- 
arbeitern des Instituts fiir praktische Mathematik der TH Darmstadt fiir die Hilfe 
beim Programmieren an der IBM 650, Herrn cand. phys. W. Ursan fiir die Durch- 


fiihrung der Rechnungen. 
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Uber die Verformung der Réntgenabsorptionskanten 
in Metallen und Legierungen durch Gitterleerstellen 


Von 
AMAR NATH NIGAM 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 21. November 1960) 

In order to account for the distortion in the shape of x-ray absorption edges in some 
metals and alloys, a mechanism involving lattice vacancies is proposed. It is shown 
that an atom near a lattice vacancy will be under the influence of an electrical field 
resulting from the asymmetric surroundings. The magnitude of this field is found 
to be large enough to produce a Stark-splitting in the exciton orbit of the absorbing 


atom. The distortion appearing as a kink on the slope of the absorption curve is 
shown to be a consequence of this splitting. 


1. Einleitung 

Die Réntgenabsorptionskante von Metallen sollte nach den theoreti- 
schen Erwartungen einen glatten Kurvenverlauf von der Art einer 
Arcustangens-Kurve aufweisen (Fig. 1a). Bei manchen Metallen und 
Legierungen findet man je- 
doch, daB die Kante eine 
(Mn st Stufe aufweist (Fig. 1b). 
| CaucHotrs! zeigte an der Ni 
K-Absorptionskante von Ni- 
Cu-Legierungen, daB man 
dic Héhe dieser Stufe durch 
- . Bestrahlung der Probe mit 
Fig. 1. a Normale Kante; b Kante mit Stufe Neutronen erheblich beein- 
flussen kann. Es wird da- 
durch die Annahme nahegelegt, daB die Verformung der Kante durch die 
Leerstellen im Kristallgitter verursacht ist. Im folgenden wird der 

Versuch gemacht, die Stufe auf dieser Grundlage zu erklaren. 


2. Wirkung einer Leerstelle 
auf die Absorption der Nachbaratome 
In Fig. 2 betrachten wir ein zweidimensionales Atomgitter, wobei V 
eine Leerstelle und A ein benachbartes Atom bezeivhnet. Die Wirkungen 


der Atome X»3,4,,,, auf A sind durch die Wirkungen der Atome P. 8 adie 


1 Caucnois, Y.: C. R. Acad. Sci., Paris 241, 942 (1955) 
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kompensiert. Die Wirkung des Feldes von X, auf A bleibt jedoch ein- 
seitig. Analoge Verhaltnisse hat man auch im Fall des dreidimensionalen 
Kristallgitters. Handelt es sich um ein Metall, so ist X, als Ion anzu- 
sehen, das eine Anzahl Elektronen ins Leitungsband abgegeben hat. Das 
Feld dieses Ions an der Stelle A 


wird gegeben durch eeeeeeee @e @ 
A, Se 2 -__ 

B= ze/r*, e eee eee @ e@ 

XEN wee KG OAIR AWE ROG 


wobei z die Anzahl der Leitungs- 

elektronen pro Atom, e die sll dain "science Rite Ot MPO eid 
Fig. 2. Schema eines zweidimensionalen Gitters mit 

Elektronenladung und yr der Leerstelle (vgl. Text) 

Abstand zwischen den benach- 

barten Atomen ist. Fiir Kupfer (s =1 und 7 =2,8 A) wird 


F = 1,8- 108 Volt/cm. 


Dieses Feld ist stark genug, um eine Stark-Aufspaltung der auBeren 
Niveaus des Atoms A zu verursachen. In erster Naherung ist die Auf- 
spaltung gegeben durch 


Leitungsband | 
SSaaeeee a hin AE 
AE == 3aeF, Npeanis- = . =e if 


wobeia der Bohrsche Radius ist. 


Wegen der Leerstelle V ist 
das Atom A in Richtung des 
Pfeiles aus seiner gewohnlichen ~—  — q— b 
Lage verschoben. In diesem  Fig.3. a Normaler, b aufgespaltener Excitonzustand 
Falle ist es méglich, da bei 
Roéntgenanregung das angehobene Elektron mit dem Atomrumpf 
ein Exciton bildet. Bei Metallen liegen nun nach CaUcHOIS und 
Morr? die Excitonzustaénde um einen so geringen Betrag unter dem 
Leitungsband, da sie im Rontgenabsorptionsspektrum nicht mehr fest- 
stellbar sind (Fig. 3a). Erleiden diese Excitonniveaus eine Stark-Auf- 
spaltung, so wird die niederenergetische Komponente tiefer unter dem 
Bandrand zu liegen kommen und bei gentigender Stérung auch an der 
Absorptionskante beobachtbar sein (Fig. 3b). Die hochenergetische 
Komponente wird dagegen ins Leitungsband wandern; sie erscheint im 
Spektrum auf der Seite der starken Absorption, wo sie nicht notwendig 
als Besonderheit auffallen muB. 

Im Hinblick auf die obenerwahnte Beobachtung von Caucuols (1955) 
berechnen wir die Stark-Aufspaltung fiir Nickel, das in geringer Konzen- 
tration in Kupfer gelést ist. Wahlt man als Radius a den Jonenradius 
von Nickel im reinen Metall (a =1,38 A), so wird die Aufspaltung 


in 


—— 
K 


= Cuvee Y., and N.F. Mott: Phil. Mag. 40, 1260 (1949). 
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AE =7,4eV. Nach Fig. 3b ist also auf der niederenergetischen Seite der 
Hauptkante im Abstand von etwa 3,7 eV eine Absorptionslinie zu er- 
warten (Fig. 4). 

Betrachtet man den soeben beschriebenen Effekt fiir einen tiber- 
nachsten Nachbarn der Leerstelle, z. B. fiir X,, so ergibt sich eine um den 
Faktor 4 geringere Aufspaltung AE =1,8 eV. Diese ist wahrscheinlich 
zu gering, um neben der ersten als besondere Stufe in der Absorptions- 
kante feststellbar zu sein. 

Berechnet man dieselbe Aufspaltung fiir Nickel im reinen Metall, so 
erhalt man? mit z =0,6;7 =2,8 A; a=1,38 A den gegeniiber der Kupfer- 

ee legierung kleineren Betrag AE/2 =2,2 eV. 
| dele Bei geniigender Auflésung miiBte auch 
in diesem Fall die Stufe in der Kante 
beobachtbar sein. In der Tat fand 
KAvER# mit einem Doppelkristallspektro- 
meter die Stufe auch bei der Kante des 
reinen Nickels. 

An Cu-Ni-Legierungen, die vor der 
Neutronenbestrahlung getempert wurden, 
fand CaucHois keine Verformung der 
Absorptionskante. Diese Tatsache spricht 
nicht gegen den vermuteten Effekt, son- 


v 
Fig. 4. Zur Entstehung der Stufe dern vielmehr dafiir, daB die von den 


Se Neutronen gebildeten Leerstellen nur 


in der Umgebung der im ungetemperten Material viel haufigeren 
Versetzungsstellen geniigend lange Zeit erhalten bleiben. 


3. Weitere Bedingungen fiir das Auftreten der Verformung 


Aus den Auswahlregeln fiir die Réntgenabsorption ergeben sich 
weitere Bedingungen fiir das Auftreten des Effektes. Wird ein Elektron 
aus der K- oder der L;-Schale, also aus einem s-Zustand, angehoben, so 
kann es einen p- oder einen d-Excitonzustand bilden. Solche Zustande 
spalten in einem Stérfeld auf, daher kénnen die K- und die Ly-Absorp- 
tionskante eine Verformung zeigen. Betrachtet man die Ly- und die 
Ly-Absorption, so muB das Exciton von der s- oder der d-Form sein, 
weil der Ausgangszustand -Symmetrie hat. Wegen seiner geringeren 
Ausdehnung ist ein s-Zustand giinstiger als ein d-Zustand. Bei der Ly- 
und Ly)-Absorption ist daher die Bildung von s-Excitonen am wahr- 
scheinlichsten. Die s-Zustande erleiden jedoch keine Stark-Anfspaltung. 


* Mort, N.F., and H. Jones: Theory of the properties of metals and alloys, 
page 192: Oxford Univ. Press 1937. 
4 KavueEr, E.: Z. phys. Chem. 6, 105 (1956). 
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Diese Uberlegungen werden durch Beobachtungen von MANpDE® an den 
Absorptionskanten von Gold im Metall und in Legierungen bestens 
bestatigt: die Z;-Kante von Gold zeigte deutliche Verformung, wahrend 
die Ly- und Lj;-Kanten keine Verformung erkennen lieBen. 

Die Stufe der Au L;-Kante lie8 sich besonders bei den Legierungen 
gut vermessen. Der Abstand der Stufe von der Kante betragt in jedem 
Fall etwa 10 eV. Dieser Abstand la8t sich ahnlich wie bei Nickel grob 
quantitativ abschatzen. Nach Messungen der magnetischen Suszepti- 
bilitat ® solcher Legierungen ist anzunehmen, daf das Gold ein Elektron 
an einen sonst unbesetzten 4d-Zustand des Palladiums abgibt. Da das 
Gold auBerdem im Metall 0,73 Elektronen pro Atom als Leitungselek- 
tronen verliert’, lhegt es in der Nachbarschaft von Palladium als Ion 
mit der Ladung 1,73e vor. Es ist auBerdem bekannt, da8 sich das in 
geringer Konzentration beigemischte Palladium vor allem in der Nahe 
der Versetzungsstellen des Kristalls ansammelt. An solchen Stellen 
ergeben sich also giinstige Bedingungen sowohl fiir die Bildung von 
Excitonen wie auch fiir eine Stark-Aufspaltung. Rechnet man entspre- 
chend dem oben gegebenen Ansatz fiir Gold mit z=1,73 und 7 =3,18, 
so erhalt man als Verschiebung der Stufe gegeniiber der Hauptabsorp- 


tionskante 


— 6eV. 
2 


Hier ist nur mit einer isolierten Leerstelle gerechnet. Da an den Ver- 
setzungsstellen wahrscheinlich immer eine Folge mehrerer Leerstellen 
vorliegt, wird der Effekt in Wirklichkeit hoher sein, wie es auch die 
Messung andeutet. 


Ich danke Herrn Professor N.F. Mott, Cambridge, und Herrn Professor 
A. FAESSLER sowie den Herren Dr. B. KERN und Dr. R.P. Srivastav fiir wertvolle 
Diskussionen, Kritik und Beratung. Der Alexander-von-Humboldt-Stiftung bin 
ich fiir die Gewahrung eines Stipendiums sehr dankbar. 


5 ManpE, C.: C. R. Acad. Sci., Paris 240, 1205, 222 (1955); 242, 755 (1956). 
6 Voet, E.: Ann. d. Physik 14, 1 (1932). 


Zeitschrift fiir Physik 161, 500—508 (1961) 


Aus dem Physikalischen Staatsinstitut, I. Institut fiir Experimentalphysik, Hamburg 


Untersuchungen tiber den nichtresonanten Anteil 
der Li’ (p, y)-Strahlung 


Von 
G. BREUER, V. RIEcH, E. THORMANN und H. NEUERT 
Mit 8 Figuren im Text 
(Eingegangen am 27. Oktober 1960) 


The angular distributions of the 17,6 MeV y-rays from the reaction Li’ (p, y) Be® 
have been measured between Ep = 0,4 MeV and Ey = 0,65 MeV. The known strong 
asymmetry resulting from interference of the 441 keV-resonance radiation and the 
nonresonant radiation, and a cos? @-term, slowly increasing with energy have been 
observed. 

According to our results the nonresonant radiation is predominantly due to s-wave 
capture, but in addition to this a small contribution of p-waves must be considered. 


Einleitung 


Die Li? (p,y)-Reaktion ist einerseits vorherrschend bestimmt durch 
die bekannte Resonanz bei F,, = 444 keV, andererseits durch eine nicht- 
resonante y-Strahlung, deren Intensitat im Bereich der 4414 keV-Reso- 
nanz relativ zur Resonanzstrahlung sehr gering ist, bei hGheren Protonen- 
energien aber einigermaBen — von schwachen weiteren Resonanzen bei 
1,03 und 2,1 MeV abgesehen — gleichmaSig zunimmt bis zu einem 
Maximum bei 5,8 MeV. Der Charakter der resonanten Strahlung bei 
441 keV ist als M1-Strahlung zum Grundzustand oder als M1 + £2- 
Strahlung zum ersten Anregungsniveau des Be® wohlbekannt. Die 
nichtresonante Strahlung war Gegenstand einer Untersuchung von 
Wi1Lkinson!. Wahrend die Reaktion in der Resonanz iiber einen Com- 
pound-Zustand ablauft, wird von ihm fiir die Untergrundstrahlung ein 
direkter Reaktionsmechanismus angenommen, bei dem durch s-Protonen 
ein 1--Zustand angeregt wird, der dann AnlaB zu einer E 1-Strahlung 
zum Grundzustand des Be’ gibt. Seine Uberlegungen begriinden sich 
dabei aber nur auf die Betrachtung des Wirkungsquerschnittes der nicht- 
resonanten Strahlung zwischen 0,3 und 5,5 MeV. Es besteht nun die 
Méglichkeit, solche Vorstellungen an Hand der Messung von Winkel- 
verteilungen der y-Strahlung zu iiberpriifen. Deraitige Messungen sind 
hier im Bereich von E, =400—650 keV durchgefiihrt worden. 


1 WitkiInson, D.H.: Phil. Mag. 45, 259 (1954). 
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Zahlreiche friihere Untersuchungen bei verschiedenen Protonen- 
energien zeigen eine Asymmetrie der Winkelverteilung der Gesamt- 
strahlung. Es sei hier nur auf die klassischen experimentellen und 
theoretischen Untersuchungen von DEvons und Hrnr?2 im Bereich von 
300 bis 1000 keV und auf die Untersuchungen von Kraus? bei Energien 
zwischen 0,8 und 1,3 MeV hingewiesen. Die Winkelverteilungen sind 
im Bereich unter 1 MeV von der Form 


W(O) =1 +a, cos@ + a, cos?0. (1) 


Die Asymmetrie der Winkelverteilung mit cos @ weist darauf hin, daB 
Interferenzen zwischen dem resonanten und nichtresonanten Anteil 
auftreten, so daB man folgern kann, daB die nichtresonante y-Strahlung 
entgegengesetzte Paritat zur Resonanzstrahlung hat, also im Falle der 
17,6 MeV-Strahlung eine E1- oder M2-Strahlung ist. Es kann also 
uberpriift werden, ob sich die gemessene Winkelverteilung und ihre 
Abhangigkeit von der Protonenenergie durch solche Interferenzeffekte, 
also im Sinne der Wilkinsonschen Vorstellung durch M1-F1-Inter- 
ferenzen erklaren lassen. 


Messungen und Ergebnisse 


Die Untersuchungen iiber Winkelverteilungen werden durch den 
geringen Energieunterschied der M 1-Strahlung (17,6 MeV) zum Grund- 
zustand und der E2+M1-Strahlung (14,8 MeV und breite Energie- 
verteilung) zum ersten Anregungszustand des Be® erschwert. Daher 
sind zahlreiche friihere Untersuchungen iiber Wirkungsquerschnitte und 
Winkelverteilungen an der gesamten y-Strahlung gemacht worden. Die 
verbesserten Methoden der Gammaspektroskopie haben aber die Még- 
lichkeit gegeben, aus den beobachteten Gammaspektren den Anteil der 
17,6 MeV-Strahlung abzutrennen und z.B. Messungen iiber die Winkel- 
verteilung dieser Strahlung allein durchzufiithren*. Wahrend sich das 
Spektrum der 17,6 MeV-Strahlung noch recht gut aus dem gemessenen 
Spektrum der 20 MeV-7(f, y)-Strahlung ableiten laBt’, ist es wegen der 
breiteren Energieverteilung der 14,8 MeV-Strahlung schwerer, etwas 
iiber deren Spektrum auszusagen. Es wurde daher das Spektrum der 
14,8 MeV-Strahlung hier dadurch gesondert bestimmt, daf diese in 
Koinzidenz mit den beim Zerfall des ersten angeregten Zustandes 
von Be® emittierten «-Teilchen registriert wurde. Fig. 1a zeigt dieses 
mit einem 2” x 1,5’’ NaJ(Tl)-Kristall fiir die y-Strahlung und einem 


2 Devons, S., and M.G.N. Hine: Proc. Roy. Soc. Lond. 199, 56 (1949). 
3 Kraus, A.: Phys. Rev. 93, 1308 (1954). 

4 NeveERT, H., u. TH. RETZ-ScumipT: Z. Naturforsch. 13a, 829 (1958). 

5 GRIFFITHS, G.M.: Canad. J. Phys. 33, 209 (1954). 
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Proportionalzahlrohr fiir die «-Teilchen auf einem Vielkanalanalysator 
aufgenommene y-Spektrum; Fig. 1b zeigt das gesamte y-Spektrum und 
die Aufteilung in die beiden Anteile. 

Offenbar haben das 17,6 MeV- und das 14,8 MeV-Spektrum bei dem 
hier verwendeten Kristall nicht die gleiche Gestalt. Wahrend das 
17,6 MeV-Spektrum sich 
durch das starker ausge- 
pragte Minimum aus- 
zeichnet, ist fiir das 
14,8 MeV-Spektrum vor 
allem die breite Vertei- 
lung auf Grund der Bre1- 
te des Be’ *-Niveaus cha- 
rakteristisch, im Ein- 
klang mit den Untersu- 
chungen von GRIFFITHS? 
mit einem 1,75” xX 2” 
NaJ-Kristall. Die Kennt- 
nis des 14,8 MeV-Spek- 
trums gab nun die Még- 
lichkeit, eine Diskrimi- 
natorschwelle mit ver- 
besserter Genauigkeit so 
festzulegen, da ober- 
halb derselben nur Er- 
eignisse, die von der 
17,6 MeV-Strahlung her- 
riihrten, gezahlt wurden. 

Mit Hilfe der be- 
kannten Einzelspektren 


i 70 75 E,(MeV) 


500 


S 70 75 F,\Mev) 

; z und unter Verwendung 
j J 6 

Fig 1. a Spektrum der 14,8 MeV-y-Strahlung von Li’ (p, ) Be® bei der bei W OLICKI et al. 
Epy=441 keV (———— gemessenes Spektrum} ----- dasselbe,, ab- tabelliertenWerte fiirdas 

ziiglich zufalliger Koinzidenzen). b Spektrum der gesamten y-Strah- 6 . 

lung der Reaktion Li*(p,y)Be* bei Ey=441 keV (—+-—+— Ansprechvermogen des 
17,6 MeV-Anteil; — ++» — ++» — 14,8 MeV-Anteil) Kristalls auf die Strah- 


lungen konnte aus dem 
gemessenen Gesamtspektrum das Haufigkeitsverhaltnis der beiden Strah- 
lungena« = J,,/1,, fiir den hier vorliegenden Protonenenergiebereich ermit- 
telt werden. Dieses ist schon mehrfach gemessen worden, Die hier gefun- 
denen Werte sind in Tabelle 1 enthalten. Sie sind mit den von DEVoNns 
und HInE2und von CAMPBELL”? gemessenen Werten durchaus im Einklang. 


6 Wottckt, E,A., R. Jastrow and F. Brooks: NRL-Report Nr. 4833 (1956). 
7 CAMPBELL, J.G.: Austr. J. Phys. 9, 156 (1956). 
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Mit einer schon friiher* beschriebenen Apparatur wurde nun vor 
allem die Winkelverteilung der 17,6 MeV-Strahlung gemessen. Dazu 
wurden aufgedampfte Li-Schichten verwendet, deren Dicke (10 bis 
20 keV) jeweils durch eine Messung der Halbwertsbreite der 441 keV- 
Resonanz ermittelt wurde. Die y-Intensitat bei 
den verschiedenen MeB8winkeln wurden aus- Tabelle 1 
schlieBlich aus den photographisch festgehaltenen Ep (keV) pale 
y-Spektren eines Sunvic-Vielkanal-Analysators y abet Waecuee 


bestimmt. Um Unsymmetrien der mechanischen 8 | 0,98 + 0,10 
Anordnung auszugleichen, wurden die Relativ- Pe | one aE acs 
messungen W, (9) =N(@)/N(90°) und W,(0) = 657 | 0,82+0,10 


| oN (360° —@)/N (270°) zusammen ausgewertet. 
Nach Anbringen der erforderlichen Korrekturen wurden die MeB- 
punkte der Winkel 0°, 30°, 60°, 90°, 120° und 150° an ein Polynom von 


Tabelle 2 
Autor | Ep (keV)| a,+Aa, | Ag+ Aa, 
Retz-ScHmMipt® . | 380 |—0,240+ 0,050 = 
RETZ-SCHMIDT?* . 441 | 0,021 + 0,004 0,032 + 0,005 
| Riper? . . . 500 0,285 + 0,027 0,099 + 0,036 
THORMANN!? . 550 | 0,329+0,001 | 0,096+0,015 
RICH! = es, =| (650 0,250 + 0,010 0,223 + 0,014 
Devons, HINE? . 650 0,250 0,100 
HGRIAES Smee Fs 880 0,143 0,286 
Devons, HINE? . 890 0,120 | 0,200 
GRATIS S Seer act E 960 | 0,138 | 0,277 
KRAUS? os 5 eee | 1060 0,522 0,328 
TRAUSO es | aso 0,571 | 0,408 
Krauss ii 20th. WV 1240 0,545 0,545 


der Art der Gl. (1) angeglichen und die Koeffizienten a, und a, bestimmt. 
Die Resultate sind fiir die hier durchgefiihrten Messungen bei 500 keV, 


Tabelle 3 
Autor By (keV), a4, | aeeieAlas 
Retz-Scumipt+ . | 441 | 0,027 + 0,002 | 0,028 + 0,003 
Riecu? . . . . | $00 | 0,39340,034 | 0,073 + 0,045 
THorRMANN” . . | 550 | 0,42640,029 | 0,088 + 0,035 
Rreco® ... . | 650 | 0,40740,036 | 0,128 + 0,048 


550 keV und 650 keV fiir die Gesamtstrahlung in Tabelle 2 und fiir die 

17,6 MeV-Strahlung allein in Tabelle 3 zusammengestellt, in die auch 

die friiheren MeBresultate einiger anderer Autoren mit aufgenommen sind. 
8 Retz-ScHMIDT, TH.: Diss. Hamburg 1958. 


9 Riecu, V.: Diplomarbeit, Hamburg 1960. 
10 THORMANN, E.: Diplomarbeit, Hamburg 1959. 
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Die Fig. 2 und 3 geben ebenfalls den Verlauf der Koeffizienten a 
und a, in Abhangigkeit von der Protonenenergie wieder. Aus ihnen geht 
deutlich hervor, daB das Interferenzglied a, in der Nahe der Resonanzen 


700 200 300 ¥00 500 600 700 800 960 1000 7100 7200 7300 
Protonenenerg/e (keV ) 


Fig. 2, Gemessene Energieabhangigkeit der Winkelverteilungskoeffizienten a, und a, des Strahlungsgemisches 


Protonenenergle (keV ) 


Fig. 3. Gemessene Energieabhingigkeit der Winkelverteilungskoeffizienten a, und a, der 17,6 MeV-Strahlung 


441 keV und 1030 keV starken Anderungen unterworfen ist, wahrend 
der cos?-Term einen monotonen Anstieg mit der Protonenenergie auf- 
weist. 
Diskussion 
Die zu erwartenden Strahlungsverhaltnisse sind aus Fig. 4 zu er- 
sehen; b bezeichne dabei die méglichen nichtresonanten Zustande und 0’ 


den bekannten resonanten Zustand; ies Si Bah hat die Bedeutung des 


awe 
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Gesamtdrehimpulses (nicht notwendig Spin eines Zwischenzustandes) ; 


S ist der Kanalspin. 

Aus Intensitatsgriinden kann man fiir den hier betrachteten Pro- 
tonenenergiebereich die Falle 1] =2 zunachst unberiicksichtigt lassen. 
In seiner ,,klassischen‘‘ Arbeit hat WILKINSON! fiir die Untergrundstrah- 
lung angenommen, daB bei Energien unter 1 MeV durch einen direkten 
EinfangprozeB von s-Protonen ein 1~-Zustand angeregt wird (Fig. 4a), 
der nur zu £1-Strahlung AnlaB geben kann. Die oben mitgeteilten 
Resultate der Messungen der Winkelverteilung der 17,6 MeV-Kompo- 
nente allein geben nun die Méglichkeit, den Charakter der nichtresonan- 
ten Strahlung in diesem Energiebereich erneut zu priifen. Spezielle An- 
nahmen tiber den Ablauf des Reaktionsprozesses fiir den nichtresonanten 


b-7- b=7* b=27 b=77 


/17 
¢=7,(3) 
$=1,2,(1),(2) 


c=, (3) 
5=7,(7),(2) 5=74,2,(7),(2) 


a b 


_ Fig.4au. b. Schematische Darstellung zweier Zerfallsméglichkeiten des Be*-Kerns durch 17,6 MeV-y-Strahlung 


Fall sind fiir die Auswertung der Winkelverteilung nicht notig. Die 
allgemeine Form fiir eine Winkelverteilung lautet (DEvoNs und GoLp- 
FARB!!) bei einem las a—>b—>c 


W(0) = agrees yh A, (a, 6, b’) - A,(c, 6, 6’) - g(x, x’) X 
es Saeed (2) 
* vig ')*] PB, (cos@). 
Durch Integration Siceets sich daraus fiir den totalen Wirkungsquerschnitt 
se pid |<cb| R|ab>|?. (3) 


Dabei bedeutet 
a@ = Spin des Targetkerns (Anfangszustand) 
= Spin des stoBenden Teilchens 


= Bahndrehimpuls des stoBenden Teilchens 


~} of 


S =@+%: Kanalspin 
11 Devons, S., u. L. J.B. GorprarB: Handbuch der Physik. Bd. XLII. Berlin- 
Gottingen-Heidelberg: Springer 1957. 
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bess + bes Gesamtspin 
¢ = Spin des Restkerns (Endzustand) 
L: Multipolaritat der y-Strahlung 
—1,L,b: Satz von Quantenzahlen 
q(x): Kontraktionsfaktor, der die Zahl der Summanden reduziert 
a ea 2a +4, 5... entsprechend 


Ein ’ bedeutet interferierende Zustande. 


Speziell fiir den Fall einer Interferenz zwischen M 1- und £1-Strah- 
lungen erhalt man fiir die Winkelverteilung (unter Verwendung der 
Koeffiziententabellen von SHARP et al.?”) 


Wav =[3 +& (5 +78] £3 V6r* cosy cosO +3 (1 — 38) cos*O. (4) 


Fur eine M1-M 2-Interferenz wiirde man erhalten: 


= 9 18 bicos) 4 Cee 2 
Win lie BHA er eae? $75" tcosy cosO + | (1 zt) cos 8. (I 
Darin bedeutet: — ad). 
13 (b) ? 
4=O+9, 


wobei 
6 =relative Phase der Amplituden der nichtresonanten und 


resonanten Strahlung, 


gy =arctg Meee = Resonanzphase (Ey) = 0,441 MeV); 


(S = 2) 
iter) 
Diese Parameter kénnen aus experimentellen Daten verschiedener Art 
bestimmt werden. Ausgehend von Wirkungsquerschnittsdaten (siehe 
AJZENBERG-SELOVE, LAURITSEN}) erhalt man fiir 7 an der Stelle der 
441 keV-Resonanz 7 (Ey) =0,0037 +50% (RETZ-SCHMIDTS). 
Daraus folgt 
olg (E — Ey)? + zh 
n(E) = (Eo) - 7 

= 

wenn man den Beitrag der Untergrundstrahlung zum Wirkungsquer- 
schnitt als konstant annimmt. Dieser Anteil betragt an der Stelle der 
Resonanz nur wenige Promille. Daher laBt sich fiir Ey =0,44 MeV aus 
dem Koeffizienten a, nach Gl. (4) das Kanalspinverhaltnis ermitteln 
(vgl. z.B. Retz-Scumipt’). Zunachst wird man annehmen, daf sich ¢ 


a 


Kanalspinverhiltnis fiir die Resonanz bei £9. 


122 Syarp, W.J., J.M.Kennepy, B.J. Sears and M.G. Hoyre: AECL- 
Report Nr. 97, 1957. 


13 AJZENBERG-SELOVE, F., and T. LAurITSEN: Nuclear Phys. 11, 49 (1959). 
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mit der Energie nicht sehr stark andert. Auch der Wert der Phase ist 
annahernd festgelegt. Da namlich oberhalb der Resonanz der Koeffi- 
zient a, keinen Vorzeichenwechsel zeigt, kann 6 in dem in Fig. 5 ge- 
zeigten Bereich legen. 

In Ubereinstimmung damit steht die schon bei DEvons und HINE?2 
gemachte Bemerkung, daB sich die Nullstelle der Asymmetrie wenige 
keV unterhalb der Resonanz befindet. 

Der Versuch, auBerhalb der 441 keV-Resonanz die Koeffizienten der 
Winkelverteilung 


ay 3 Y6-mb- cosy ee 2(1— $2) (6) 
39 + a9 (5 + 7#) 2 3 + 35 (5 + 78) 

GY 
(& 
O3 
G2 
Q7 

O44 QS Gos: O65 

Protonenenergie (MeV) 
Fig. 5 Fig. 6 


Fig. 5. Variabilitatsbereich der Gesamtphase x und mdégliche GréBenordnung der relativen Phase 6 = 120° + 

20° (doppelt schraffierter Bereich). Von E,=0,441 MeV ausgehend, wachst die Resonanzphase p mit zu- 

nehmender Energie von 0 bis 90°. x iiberstreicht dabei das Intervall des einfach schraffierten Bereichs bis 
ymax = 6+ 90°. Cos x unterliegt dabei keinem Vorzeichenwechsel 


Fig.6. Kanalspinverhaltnis?, durch Anpassung an @; erhalten. Giiltig fiir beide Winkelverteilungen nach 
Gl. (4) und (5) 

mit den experimentellen Daten in Einklang zu bringen, zeigt: 

4. Dieses ist nicht fiir beide Koeffizienten a, und a, zugleich méglich. 

2. Bestimmt man auBerhalb der Resonanz das Kanalspinverhaltnis ¢ 
durch Anpassung an a3, so findet man 

a) eine starke Energieabhangigkeit von /, wie sie aus Fig. 6 ersicht- 
lich ist, 

b) daB mit den so erhaltenen Werten von ¢ aber eine Anpassung an 
a, nicht mehr méglich ist. 

Die Berechnungen wurden fiir die beiden Falle M14 —E 1 [nach Gl. (4)] 
und M1—M2 [nach Gl. (5)] durchgefiihrt. 

Es ergibt sich schlieBlich folgendes Bild: 

Der Koeffizient a, kann nur in einem Fall einigermaBen gut den 
Experimenten angepaBt werden, namlich im Falle einer M1-£1-Inter- 
ferenz mit Annahme eines konstanten Kanalspinverhaltnisses ¢ = 4,1 und 


Z. Physik. Bd. 161 34 
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einem Werte 7 (Eo) ~ 0,0064 (s. Fig. 7), was mit den bisher vorliegenden 
Daten durchaus vertraglich ware. Mit diesen Annahmen konvergiert 
aber der berechnete Ko- 
effizient a, fiir wach- 
sende Energien gegen 
Null, im Widerspruch 
zu den MeBergebnissen. 
Eine Abschatzung des 
d-Protonenanteils aus 
der Resonanzstrahlung 
wurde vorgenommen, er- 
gibt aber relativ zum 
1=0-Anteil héchstens 
patie aT 1%. Diese Moglichkeit, 

den Anstieg von a, zu 


ig. 7. : hnete Koeffizient d az us “a 
Fig. 7. Nach Gl ie conta izienten a, und @, erklaren, entfallt alse 


auch. 


Offenbar laBt sich also die nichtresonante Strahlung nicht durch 
Anregung eines 1~-Zustandes allein beschreiben. Vielmehr scheint es 
notwendig zu sein, auch einen mit der Energie zunehmenden #-Protonen- 

einfang zu __beriicksichtigen 
(s. Fig. 8), der mit 


5 2} Z0stinde | 1 3 | 
l=7 S=2 4*, 2*, 3% 
anregen kann mit nachfolgen- 
der Strahlung M1, E2, M3 
(letztere sicher zu vernach- 
lassigen). 


1-0 
let 


Diese Komponenten sind 
dann noch der Untergrund- 
Fig. 8. Schematische Darstellung der Energieabhangigkeit z : 
der Anteile der einzelnen Bahndrehimpulse (/) beim Pro- strahlung beigemischt und 
toneneinfang zum integralen Wirkungsquerschnitt o des kénnen mit der FE 1-Strahlung 
Li’ (p, ¥17,6 Mev) Be®-Prozesses 5 . 4 : 
ihrerseits interferieren. 

Die Frage, ob der #-Protoneneinfang etwa eine Auswirkung der 
Resonanz bei. 1,03 MeV ist, oder ob ein direkter Strahlungsiibergang 
vorliegt, kénnten weitere Winkelverteilungsmessungen im anschlieBen- 
den Energiebereich klaren. 


Protonenenergie 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft und dem Bundesininisterium fiir 
Atomkernenergie und Wasserwirtscha{t danken wir fiir die Uberlassung zahlreicher 
Apparate. 
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Aus dem Max Planck-Institut fiir Kernphysik, Heidelberg 


Elastische und unelastische Streuung von Deuteronen 
an C, Mg, Ti, Fe, Ni, Cu und Zn bei 11,8 MeV 
Von 
R. Jaur, K.D. MULLER, W. OswaLp und U. ScHMIDT-ROHR 
Mit 14 Figuren im Text 


(Eingegangen am 21. Dezember 1960) 


The spectra of deuterons scattered from C, Mg, Ti, Fe, Ni, Cu and Zn have been 
measured in steps of 5° between Ojap = 20° and 165°. The excitation of the lowest 
levels is in most nuclei strongly preferred and only very few low energy deuterons 
were observed. The angular distributions of the elastic and inelastic scattering of 
deuterons show pronounced diffraction maxima which are partly correlated. The 
correlation is compared with the Blair-model. 


Einleitung 


Die Untersuchung der Winkelverteilungen von elastisch und un- 
elastisch gestreuten Deuteronen hat neuerdings zunehmendes Interesse 
gefunden. Aus den experimentellen Daten der elastischen Streuung 
lassen sich, beispielsweise mit Hilfe des optischen Modells, Riickschliisse 
auf die Struktur der Kerne und besonders der Kernoberflache ziehen. 
Die Winkelverteilungen der unelastischen Streuung liefern Aussagen 
iiber die Art der angeregten Niveaus, etwa Einteilchenanregung oder 
kollektive Anregung!,2, sowie Aussagen itber Spin und Paritat der Zu- 
stande und die Deformation der Kerne. In einer Reihe von theoretischen 
Untersuchungen wird die Anregung kollektiver Kernniveaus** an- 
genommen, wahrend in anderen Arbeiten die Ausdehnung der Theorie 
der Strippingreaktionen auf die (d, d’)-Reaktionen versucht wird” ®, 

Fiir die eingehenden Analysen, wie sie z.B. kiirzlich fiir das von 
Drozpov? und Brair® entwickelte ,,Diffraction scattering ‘‘-Modell an 


1 SawickI, J.: Nuclear Phys. 7, 503 (1958). 

2 FAIRBAIRN, W.M.: Nuclear Phys. 15, 678 (1960). 

3 MAMASAKHLISOV, V.I., i T.I. KOPALEISHVILI: JETP 34, 1169 (1958). — 
Soviet Phys. JETP 7, 809 (1958). 

4 KoPALEISHVILI, T.1., i V.1. MAMASAKHLISOV: BAe 35, Ose AOS) me — 
Soviet Phys. JETP 8, 711 (1959). 

5 FAIRBAIRN, W.M.: Proc. Roy. Soc. 238, 448 (1957). 

6 Ex Nap, M.: JETP 34, 1207 (1958). — Soviet Phys. JETP 7, 834 (1958). 

? Drozpov, $.I.: JETP 28, 734 (1955). — Soviet Phys. JETP 1, 588 (1955). 

8 Biarr, J.S.: Phys. Rev. 115, 928 (1959). 
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Hand experimenteller Daten von (x, «)- und («, «)-Reaktionen®* vor- 
genommen wurden, war eine Ausweitung des experimentellen Materials 
auch fiir die Streuung von Deuteronen wiinschenswert. Mit der schon 
friiher beschriebenen Versuchsanordnung?*4 ist die Messung der Win- 
kelverteilung elastisch und unelastisch gestreuter Deuteronen daher auf 
eine Reihe von leichten und mittelschweren Elementen ausgedehnt 
worden. 
Experimentelle Methode 

Der 11,8 MeV-Deuteronenstrahl des Heidelberger Zyklotrons wurde 
in Verbindung mit einer Streukammer von 20 cm Durchmesser verwen- 
det, um die Winkelabhangigkeit der Deuteronenspektren zu untersuchen. 
Die gestreuten Deuteronen werden von den iibrigen Reaktionsprodukten 
ausgesondert, indem die spezifische Ionisation mit einem Dreifachzahl- 
rohr und die Gesamtenergie mit einem Cs J-Szintillationszahler gleich- 
zeitig gemessen werden. 

Die Absorption im Dreifachzahlrohr entspricht etwa einer Schicht- 
dicke von 14 mg cm~? Methan. Daher werden energiearme Deuteronen 
unterhalb einer Grenzenergie von 4 MeV im Cs J-Zahler nicht mehr nach- 
gewiesen. Das Energieauflésungsvermégen betragt im Normalfall 4%. 

Die benutzten Streufolien waren 1 bis 6mgcm~™? dick. Fir die 
Messungen an Magnesium, Titan, Eisen, Nickel, Kupfer und Gold stan- 
den teils kommerzielle, teils selbstgewalzte Folien von einem Reinheits- 
grad besser als 99% zur Verfiigung. Die verwendeten Zinkfolien ent- 
hielten Verunreinigungen von Kohlenstoff, Sauerstoff und Blei. Diese 
Verunreinigungen wurden in den Spektren an der unterschiedlichen 
Energieabhangigkeit der gestreuten Deuteronen vom Streuwinkel er- 
kannt. Fiir Messungen an Kohlenstoff wurden meist Polyathylenfolien 
benutzt, deren Kohlenstoffgehalt auf 0,5 % genau bestimmt worden war. 
Bei Messungen in Vorwartsrichtung, bei denen sich der Wasserstoff- 
gehalt stérend bemerkbar gemacht hatte, wurden selbsttragende Folien 


benutzt, die durch Mischung von Graphit mit einer Lésung von Form-' 


var in Athylenchlorid hergestellt worden waren. 
Der Absolutwert der Wirkungsquerschnitte wurde durchweg bei 
Ory =50° und 130° fiir die elastische Streuung gemessen, wobei die 


9 McDaNIELs, D.K., J.S. Bratr, S.W.CHEN and G.W. FarRweELL: Nuclear 
Phys. 17, 614 (1960). 

10 Brarr, J.S., G.W. Farwetr and D.K. McDanrers: Nuclear Phys. 17, 641 
(1960). 

11 Crut, M., D.R. SWEETMAN and N.S. Watt: Nuclear Phys. 17, 655 (1960). 

12 Brair, J.S.: Proc. Intern. Conf. on Nuclear Structure, Kingston, Canada 
1960, S. 824. 

18 DoEHRING, A., R. JAHR u. U. Scumrpt-Rour: Z. Physik 159, 149 (1960). 

14 Janr, R., K.D, MULLER and U. Scumipt-Rour: Proc. Intern. Conf. on 
Nuclear Structure, Kingston, Canada 1960, S. 949. 
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Streufolie senkrecht zum Strahl stand. Die genaue Strahlrichtung ergab 
sich durch Vergleich der Zahlraten auf beiden Seiten der Streukammer. 
Der Stromintegrator am Faraday-Kafig wurde mit einem in Serie ge- 
schalteten Galvanometer geeicht, dessen Empfindlichkeit mit einem 
Weston-Element bestimmt worden war. Die Zahlraten der gestreuten 
Deuteronen wurden mit Blenden verschiedenen Durchmessers (3 bis 
8 mm) vor dem Cs J-Kristall gemessen, um die Unabhangigkeit der ge- 
messenen absoluten Wirkungsquerschnitte vom Detektorraumwinkel zu 
priifen. Ferner wurde haufig die untersuchte Streufolie durch eine Gold- 
folie ersetzt und durch Vergleich der Zahlraten die Konstanz der 
Apparatur kontrolliert. Das Ergebnis einer MeBserie mit verschieden 
dicken Goldfolien war bei OQ), =50°, Cetast/ORutherfora = 1,02 +0,05. Die 
Genauigkeit der gemessenen absoluten Wirkungsquerschnitte wurde 
hauptsachlich durch die Inhomogenitat der Folien bestimmt. Aus der 
Schwankung der MeBergebnisse mit verschiedenen Folien ergab sich ein 
mittlerer Fehler kleiner als -+-5%. Alle Wirkungsquerschnitte wurden 
auf das natiirliche Isotopengemisch bezogen, auch wenn eine Linie im 
Spektrum eindeutig einem bestimmten Isotop zugeordnet werden konnte. 

Die aus den Deuteronenspektren ermittelte Winkelverteilung der 
elastisch gestreuten Deuteronen wurde fiir jedes Target mit einer Ver- 
teilung verglichen, die ohne Benutzung des 256-Kanal-Impulshéhen- 
analysators direkt bestimmt worden war}3, Der statistische Fehler der 
Intensitatsmessung der elastisch gestreuten Deuteronen ist dabei kleiner 
als 1%, die Genauigkeit der Relativwerte +3%. 

Der Fehler fiir die Intensitatsmessung der unelastisch gestreuten 
Deuteronen wird in den meisten Fallen durch den Untergrund bestimmt. 
Er rihrt teilweise von Deuteronen her, die im Cs J-Kristall riickgestreut 
werden oder Kernreaktionen auslésen. In den aufgenommenen Spektren 
schlieBt sich auf der niederenergetischen Seite der elastischen Linie ein 
langsam abfallender Untergrund an. Die Intensitatsmessung unelastisch 
gestreuter Deuteronen hangt daher von der Energiedifferenz zwischen 
der elastischen und der unelastischen Linie ab und ist nur bis zu einem 
Intensitatsverhaltnis dieser Linien von etwa 10° bis 10? méglich, Der 
statistische Fehler fiir die umnelastisch gestreuten Deuteronen liegt 
zwischen 2% und 7% und ist in den Fehlerangaben der Figuren mit- 
beriicksichtigt. 

Fiir die genaue Bestimmung der Energie der Deuteronenlinien werden 
Eichmarken im Spektrum des Impulshéhenanalysators bendtigt. Man 
erhalt sie am einfachsten durch Messungen mit der elastischen Deu- 
teronenlinie bei Streuung an Kohlenstoff. Die Energie dieser Linie 
andert sich infolge des dem Kohlenstoffkern erteilten RiickstoBes sehr 
stark und genau berechenbar mit dem Streuwinkel der Deuteronen, so 
daB jeder bendtigte Energiewert einstellbar ist. 
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Ergebnisse * 
Kohlenstoff 


Die Fig. 1 und 2 zeigen das Spektrum und die Winkelverteilung der 
an Kohlenstoff gestreuten Deuteronen. Die Energieschwelle des De- 
tektors ist mit 4 MeV so hoch, da8 im Spektrum nur die elastische 
Linie (Z) und eine unelastische Linie (2) erscheint, die der Anregung des 
2*-Niveaus im C!2 bei 4,43 MeV entspricht. Bei Streuwinkeln von mehr 
als @,., = 100° liegt die Energie dieser Deuteronen unterhalb der Energie- 
schwelle des Detektors. 


Die Winkelverteilung der elastischen Deuteronen wurde haupt- 
sachlich ohne Benutzung des 256-Kanal-Impulshohenanalysators ge- 
messen, insbesondere das scharfe Minimum bei 40°. Geometrische 
Korrekturen, welche durch den endlichen Raumwinkel der Detektor- 
éffnung notwendig gewesen waren, konnten durch Benutzung kleinerer 
Blenden von 5 und 3 mm, anstatt der iiblichen 8 mm-Blende, vor dem 
Cs J-Zahler umgangen werden. 


Der groBe Wirkungsquerschnitt fiir die unelastische Deuteronen- 
streuung an Kohlenstoff und der groBe Abstand zwischen der elastischen 
und der unelastischen Linie sind fiir die Messung sehr giinstig. Die 
Winkelverteilung der gestreuten Deuteronen ist daher schon bei mehreren 
Energien untersucht worden?;©48, Die von uns gemessenen Winkel- 
verteilungen ordnen sich gut in die Ergebnisse von GREEN und MIDDLE- 
TON!® bei 9 MeV und die von HAFFNER?’ bei 15 MeV ein. 


Magnesium 


Die Fig. 3 und 4 zeigen das Spektrum der an Magnesium gestreuten 
Deuteronen und die Winkelverteilung der drei ausgepragten Linien. Die 
beiden unelastischen Linien sind dem Hauptisotop Mg™ (79%) zuzu- 
ordnen. Die unelastische Linie (2) entspricht einem 2*-Niveau von 
1,37 MeV Anregungsenergie, die Linie (3) den nachsthéheren 4*- und 2+- 
Niveaus mit 4,12 bzw. 4,24 MeV Anregungsenergie. 

Der Abstand zweier Maxima in der Winkelverteilung (2) in Fig. 4 
ist deutlich gréBer als der entsprechende Abstand in der Winkelver- 
teilung (7) der elastisch gestreuten Deuteronen. Dagegen besitzt die 


* Auf Anforderung sind Tabellen der MeBwerte erhaltlich. 

1) PREEMANTLE, R.G., W.M. Gipson and J. Rorsrat: Phil. Mag. 45, 1200 
(1954). 

16 GREEN, T.S., and R. MrppLETON: Proc. Phys. Soc. A 69, 28 (1956). 

HAFFNER, J.W.: Phys. Rev. 103, 1398 (1956). 

* Catara, J., F. SenentT y J. AGUILAR: Anales real. soc. espafi. fis. y quim., 
Ser. A 52, 27 (1956). 
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Winkelverteilung (3) nur eine geringe Struktur, was wahrscheinlich auf 
die Uberlagerung zweier Niveaus zuriickzuftihren ist. Messungen der 
unelastischen Deuteronenstreuung an Magnesium liegen vor fiir Energien 
von 7,5; 8,9; 13,6; 15; 19,6 und 21 MeV!0,17,19-22, Der Winkelbereich 
dieser Messungen ist allerdings meist sehr begrenzt, so daB ein Vergleich 
nur teilweise méglich ist. 

Titan 


Die Fig. 5 und 6 zeigen das Spektrum und die Winkelverteilung der 
an Titan gestreuten Deuteronen. Die gemessenen Q-Werte von — (0,99 + 
0,10) MeV fiir Linie (2), — (2,30 0,15) MeV fiir Linie (3) und — (3,29 + 
0,15) MeV fiir Linie (4) lassen sich zwanglos den bekannten Niveaus 
0,99 MeV (2*), 2,30 MeV (4*) sowie den Niveaus 3,24 MeV (4*) und 
3,34 MeV (6*) des Hauptisotops Ti*® (74%) zuordnen. 

Im Gegensatz zu Magnesium ist hier der Abstand der Maxima in 
der Winkelverteilung (2) von Fig. 6 deutlich kleiner als der entspre- 
chende Abstand in der Winkelverteilung (1). Die Minima der Winkel- 
verteilung (2) liegen etwa bei denselben Winkeln wie die Maxima der 
Kurve (4). An Titan ist bisher nur die unelastische Streuung von Pro- 
tonen und «-Teilchen untersucht worden, wobei besonders starke Grup- 
pen entsprechend einem Q-Wert von — 1,0 MeV und — 3,4 bis — 3,5 MeV 
beobachtet wurden?:}: 28, 


Eisen 


Das Spektrum der an Eisen gestreuten Deuteronen zeigt die Fig. 7. 
Die unelastische Linie (2) ist dem 2*-Niveau bei 0,845 MeV des mit einer 
Haufigkeit von 92% vorkommenden Hauptisotops Fe*® zuzuordnen. 
Die Winkelverteilung bei der Anregung dieses Niveaus durch (A, p’) **»?°- 
und («, «’)®-Reaktionen wurde mehrfach untersucht. Der unelastischen 
Gruppe (3) entspricht ein Q-Wert von — (4,50 + 0,15) MeV. 

In Fig. 8 sind die Winkelverteilungen der zu den drei Linien ge- 
hérenden Deuteronen aufgetragen. Das erste Minimum und Maximum 
aller drei Kurven tritt etwa bei demselben Winkel auf. In Riickwarts- 
richtung verschwindet die Struktur in der Winkelverteilung der ,,ano- 
malen‘‘2° unelastischen Linie. Dieses ist den Fallen ahnlich, in denen 
eine Uberlagerung mehrerer nicht aufgeléster Niveaus auftritt. 

19 Hort, J.R., and C.T. Youne: Nature, Lond. 164, 1000 (1949). 

20 Hinps, S., R. MrippLEToN and G. PARRY: Proc. Phys. Soc. A 70, 900 (1957). 

21 Nemets, O.F., i G.A. PRoKopEets: Soviet Phys. JETP 11, 499 (1960). 


22 GREENLESS, G.W., and J. Love: Proc. Phys. Soc. 76, 149 (1960). 

23 Hu, C., K. Kixucui, S. KOBAYASHI, K.Matsupa, Y. NaGawara, Y. ODA, 
N. Takano, M. Takepa and T. Yamazaki: J. Phys. Soc. Japan 14, 861 (1959). 

24 Krxucul, K., S. Kopayasai and K. MATsuDA: J. Phys. Soc. Japan 14, 
121 (1959). 

25 SCHRANK, G., P.C. GuGELoT and I.E. Dayton: Phys. Rev. 96, 1156 (1954). 

26 CoHEN, B.L.: Phys. Rev. 105, 1549 (1957). 
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Nickel 


Die Fig. 9 zeigt das Spektrum der an Nickel gestreuten Deuteronen. 
Der gemessene Q-Wert von — (1,42 0,10) MeV fiir die Linie (?) kann 
dem bei 1,45 MeV liegenden 2*-Niveau des Hauptisotops Ni°§ (68%) 
zugeordnet werden, jedoch sind auch Beimischungen des bei 1,33 MeV 
liegenden 2*-Niveaus von Ni® (26%) méglich. Ahnlich wie bei Eisen 
tritt bei 0 =— (4,45 +0,15) MeV das ,,anomale” Maximum” (3) auf. 

Die Winkelverteilungen der zur elastischen (J), zur ersten unela- 
stischen (2) und zur anomalen Linie (3) gehérenden Deuteronen ist in 
Fig. 10 dargestellt. Die Kurven haben groBe Ahnlichkeit mit den ent- 
sprechenden Winkelverteilungen der an Eisen gestreuten Deuteronen. 
Eine solche Ubereinstimmung wurde auch bei der unelastischen Streu- 
ung von «-Teilchen gefunden®:4. Die Maxima und Minima der Kurven 
(1) und (2) liegen etwa bei den gleichen Winkeln. Die Winkelverteilung 
der an Nickel gestreuten Deuteronen ist von YNTEMA und ZEIDMAN®? 
fiir eine hdhere Primarenergie von 21 MeV gemessen worden. 


Kupfer 

Die Fig. 11 zeigt das Spektrum der an Kupfer gestreuten Deuteronen. 
Kupfer ist im Rahmen dieser Arbeit das einzige Target, das nur u, g- 
Kerne, namlich Cu® (69%) und Cu® (31%), enthalt. 

Das Spektrum zeigt, ahnlich wie bei Aluminium®, eine Reihe von 
Linien mit etwa gleicher Intensitat. Eine starke Anregung des niedrig-_ 
sten, gut isolierten Kollektivniveaus, wie sie bei g, g-Kernen beobachtet 
wird, fehlt dagegen. 

Die gemessenen (Q-Werte der in einer Reihe von Spektren deutlich 
aufgespaltenen Linie (2), (3) sind Q, = — (0,96 0,10) MeV bzw. Q; = 
—(1,27+0,10) MeV. Man kann annehmen, daf8 die Niveaus bei 
0,961 Mev und 1,327 MeV von Cu®® sowie das 1,114 MeV Niveau von 
Cu® zu der Gruppe (2), (3) beitragen. 

Die Fig. 12 zeigt die Winkelverteilung der elastisch (7) und der un- 
elastisch (2), (3) gestreuten Deuteronen. Obwohl die Linien (2), (3) im 
Spektrum nicht aufgelést werden konnten, sind die Maxima und Minima 
der Winkelverteilung stark ausgepragt. Man darf daher annehmen, da 
alle zu dieser Gruppe beitragenden Niveaus ahnliche Winkelvertei- 
lungen liefern, YNTEMA und ZEIDMAN?’ haben die Winkelverteilung 
dieser Linie Q =— 1,3 MeV bei einer primaren Deuteronenenergie von 
21 MeV untersucht. Sie hatte dieselbe Form wie die Winkelverteilungen, 
welche mit isotopenreinem Cu®* und Cu® fiir die entsprechende An- 
regungsenergie gefunden wurden. Weiterhin fanden sie eine Uberein- 


* YNTEMA, J.L., and B. ZErpMAN: Phys. Rev. Lett. 2, 309 (1959). — Phys. 
Rev. 114, 815 (1959). 
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stimmung in den Winkelverteilungen der an Nickel Q =—1,45 MeV 
und Kupfer Q = —1,3 MeV gestreuten Deuteronen, die bei unserer 
Energie etwas schwacher ausgepragt ist. 


Zink 

Das in Fig. 13 wiedergegebene Spektrum der an Zink gestreuten 
Deuteronen zeigt die elastische Linie (/), die unelastische Linie (2) mit 
einem gemessenen Q-Wert von — (0,96 +0,10) MeV und eine anomale, 
mit der elastischen Kohlenstofflinie iiberlagerte, Gruppe (3) mit einem 
Q-Wert — (3,0+0,15) MeV. Die Linie (2) diirfte den 2*-Niveaus der 
hauptsdchlich vertretenen Isotope Zn®* (49%) und Zn® (28%) mit einer 
Anregungsenergie von 0,99 MeV bzw. 1,04 MeV zuzuordnen sein. Wahr- 
scheinlich tragt auch ein kleiner Anteil des 2*-Niveaus mit 1,08 MeV 
von Zn®8 (19%) bei. 

In Fig. 14 ist die Winkelverteilung der elastisch (/) und unelastisch 
(2) gestreuten Deuteronen aufgetragen. Kurve (2) besitzt sehr deutlich 
ausgepragte Maxima und Minima. Wahrscheinlich sind auch hier die 
Winkelverteilungen fiir alle Niveaus ahnlich, die zu dieser Gruppe bei- 
tragen. Im Gegensatz zu den entsprechenden Winkelverteilungen fiir, 
die Streuung von «-Teilchen®."+12, 28,29 treten hier die Maxima in der 
elastischen () und unelastischen (2) Verteilung bei den gleichen Winkeln 


| auf. 


Diskussion 


Die fiir die unelastische Streuung gemessenen Spektren und Winkel- 
verteilungen zeigen, daB in erster Linie die untersten Niveaus der Kerne 
angeregt und die Deuteronen bevorzugt in Vorwartsrichtung gestreut 
werden. Dieses Verhalten ist fiir direkte Wechselwirkungen charakte- 
ristisch. Bei den schweren Elementen Eisen, Nickel, Kupfer und Zink 
ist eine ausgepragte anomale Streuung vorhanden. Der Schwerpunkt 
der entsprechenden Winkelverteilungen liegt gleichfalls in Vorwarts- 
richtung, so da8 auch hier eine direkte Wechselwirkung angenommen 
werden muB. In allen untersuchten Kernen auSer Kupfer wird durch die 
Deuteronen das erste Niveau iiber dem Grundzustand am starksten an- 
geregt. Sein Spin und Paritat ist 2°. Die entsprechenden Wirkungs- 
querschnitte werden fiir Kohlenstoff, Magnesium und Titan mit wach- 
sendem Atomgewicht auffallig kleiner, besonders in Riickwartsrichtung. 
Die Wirkungsquerschnitte fiir die schwereren Kerne Eisen, Nickel und 
Zink sind untereinander etwa gleich. 


28 BeuRTEY, R., P. CATILLON, R. CHAMINADE, H. Faracci, A. PAPINEAU et 


J. Turrton: C. R. Acad. Sci., Paris 249, 2189 (1959). 
29 YNTEMA, J.L., B. ZEIDMAN and B. J. Raz: Phys. Rev. 117, 801 (1960). 


yurz ue Zunnesys (Z) eyostysejoun pun Aewo's — = 0 (2) 
(7) eyostyszy]a ANF WLaYyossoNbssunyIIM Joporjustayjiq] “ph “BUT ‘96'0 — = (@) ‘arury eyostysery (7) “UsuorIeyneq Useynerjses yurz Ue Jap ummayyads “fp “BLT 


R. Jaur, K.D. Miter, W. Oswacp und U. ScCHMIDT-ROHR: 


522 


“9 OGL lel 


AA PLL = PF 
(PP) UZ 


oI6 


09 


oF 


JHS/USOG Us 


(AYOYS/NOWT ) Uy -/DUDY 
GOL OS 0 


OS 


YDIS/NAW/T 


OOL 


Nal PLL = PF 
206-79 
UP'P) YZ 


Elastische und unelastische Streuung von Deuteronen 523 


Anders verhalt sich Kupfer, welches nur w, g-Kerne enthalt. In Cu®* 
und Cu® wird das erste Niveau iiber dem Grundzustand nicht angeregt, 
sondern, wie auch bei (a, «’)-Reaktionen?’ beobachtet, die nachst- 
hdheren. Obwohl fiir die gemessenen Winkelverteilungen (Fig. 12) 
mindestens zwei verschiedene Zustande beitragen, liegen die gemessenen 
Wirkungsquerschnitte durchschnittlich um einen Faktor 2 tiefer als die 
der benachbarten Elemente Nickel und Zink. 

Die Anregung hdherer Niveaus der untersuchten g, g-Kerne ist 
geringer. Die Wirkungsquerschnitte liegen, ahnlich wie bei der un- 
elastischen Streuung von «-Teilchen, um einen Faktor 3 bis 10 niedriger 
als der Wirkungsquerschnitt fiir die Anregung des ersten 2*-Niveaus. 

Fast alle gemessenen Winkelverteilungen besitzen ausgepragte Ma- 
xima und Minima. Eine méglichst genaue Wiedergabe dieser Oszilla- 
tionen versuchen alle bisher bekannt gewordenen Theorien. Das Er- 
gebnis der Rechnungen ist im wesentlichen eine Superposition von 
Bessel-Funktionen mit dem Argument \q | -R, wobei R der Wechsel- 
wirkungsradius oder bei deformierten Kernen der Wechselwirkungs- 
radius der aquivalenten Kugel ist. Der Vektor g ist die Differenz der 
Wellenvektoren des einlaufenden und gestreuten Teilchens. 

Das Blairsche Modell8:!2 ist in letzter Zeit erfolgreich auf die elasti- 
sche und unelastische Streuung von «-Teilchen angewandt worden. Es 
sagt fiir die kollektive Anregung der untersten 2*-Niveaus in g, g- 
Kernen voraus, daB die Maxima der elastischen Streuung und die Minima 
der unelastischen Streuung bei denselben Winkeln auftreten. 


Die Betrachtung der gemessenen Winkelverteilungen unter dem 
Gesichtspunkt dieser Voraussage, die zumindest fiir Vorwartswinkel 
erfiillt sein sollte, zeigt bei den leichten Elementen deutliche Abwei- 
chungen. Abgesehen von Kohlenstoff, bei dem auch fiir die «-Streuung 
keine Ubereinstimmung erzielt wurde!, sind bei Magnesium und Titan 
die Perioden der Oszillationen bei der elastischen und unelastischen 
Streuung verschieden. Bei Magnesium ist die geforderte Korrelation 
der Oszillationen naherungsweise fiir die Vorwartswinkel erfiillt. Eime 
von C. MAYER-BORICKE®* durchgefiihrte Analyse ergab fiir die elastische 
Streuung Rk =6,5 fe, fiir die unelastische Streuung Kk =5,5 bis 5,7 fe. 
Bei Titan lat die hohe Frequenz der Oszillationen in der Winkelver- 
teilung umgekehrt vermuten, dab der Wechselwirkungsradius fiir die 
unelastische Streuung verhaltnismaBig groB ist. Unter Umstanden be- 
ruht das unterschiedliche Verhalten von Magnesium und Titan darauf, 
daB Mg im Gegensatz zu Titan ein stark deformierter Kern ist. 


Bei den schweren Elementen Eisen, Nickel, Kupfer und Zink sind die 
Perioden der Oszillationen etwa gleich und die Maxima der elastischen 


30 MAvER-BORICKE, C.: Persénliche Mitteilung. 


Z. Physik. Bd. 161 35 
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Winkelverteilungen, im Gegensatz zu den Winkelverteilungen der an 
den entsprechenden Niveaus gestreuten «-Teilchen, mit den Maxima 
der unelastischen Winkelverteilungen korreliert. Dies zeigt, daB die 
Blairsche Theorie nicht ohne weiteres auf die Deuteronenstreuung an- 
wendbar ist, wenn fiir die elastische und unelastische Streuung der 
gleiche Wechselwirkungsradius angenommen wird. Die schlechte Uber- 
einstimmung beruht wahrscheinlich, ebenso wie bei der Protonen- 
streuung, auf der nicht zulassigen Annahme einer starken Absorption 
der Teilchen in der Kernmaterie. Daher laBt sich der Streuvorgang 
nicht als Streuung an einem ,,schwarzen“ Ellipsoid behandeln. Diese 
Vermutung wird durch das Ergebnis optischer Analysen von Winkel- 
verteilungen elastisch gestreuter Deuteronen und «-Teilchen gestiitzt**. 
Danach ist die mittlere freie Weglange in der Kernmaterie fiir Deuteronen 
wesentlich gréBer als fiir «-Teilchen. Ein weiterer Hinweis hierfiir sind 
die, verglichen mit den Winkelverteilungen gestreuter «-Teilchen, kleine- 
ren Unterschiede der Wirkungsquerschnitte in den Maxima und Minima. 


Herrn Professor Dr. W. GENTNER sind wir fiir sein f6rderndes Interesse zu Dank 
verpflichtet. Herrn Dr. C. MAYER-BORICKE danken wir fiir Diskussionen theoreti- 
scher Fragen, Herrn C, BouLoneErts fiir Hilfe bei den Messungen. 


31 MELKANOFF, H.S.: Proc. Int. Conf. on the Nuclear Optical Model S. 207, 
Florida State University 1959. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Miinchen 


Die Kerrhysterese; 
eine Erscheinung der Oberflachenmagnetisierung 
Von 
JAKoB KRANz und BENNO PAsson 
Mit 13 Figuren im Text 


(Eingegangen am 31. Oktober 1960) 


Die Oberflachenmagnetisierung von Eisen-Silizium-Einkristallen wird mit Hilfe 
des Kerreffektes gemessen. Es ergeben sich Hysteresekurven, die von den tiblichen 
grundsatzlich abweichen. 


1. Die Kerrhysterese 


Zur Beobachtung von Bereichsmustern in der Oberflache ferro- 
magnetischer Materialien kann neben der Bitterstreifentechnik auch der 
durch Aufdampfschichten vergr6éBerte magnetooptische Kerreffekt ver- 
wendet werden }2. Wahrend erstere direkt nur die Bereichsgrenzen 
sichtbar macht, ist bei der Methode des Kerreffektes jedem Bereich eine 
bestimmte Helligkeit zugeordnet, die nur von der Richtung seiner 
Magnetisierung abhangt. MiBt man mit Hilfe eines Sekundarelektronen- 
vervielfachers die pauschale Helligkeit tiber eine gréBere Anzahl Weib- 
scher Bereiche oder auch iiber mehrere Kristallite, so kann man daraus 
Riickschliisse auf die mittlere Magnetisierung in dem ausgemessenen 
Oberflachenstiick ziehen. Treten insgesamt nur zwei verschiedene 
Helligkeitswerte, d.h. Magnetisierungszustainde auf, so wird die Aus- 
wertung und Interpretation der MeBergebnisse besonders einfach: die in 
Abhangigkeit von der auBeren Feldstarke gemessene Helligkeit ist dann 
der Oberflachenmagnetisierung direkt proportional. Diese aus Hellig- 
keitsmessungen erhaltenen Oberflachenmagnetisierungskurven sollen im 
folgenden als ,,Kerrhysteresen“ bezeichnet werden. Im allgemeineren 
Fall, beim Auftreten von mehr als zwei diskreten Magnetisierungszustan- 
den, wird die Zuordnung wegen der Nichtlinearitat zwischen Helligkeit 
und Kerrdrehung komplizierter!. Deshalb wurden die Messungen 
groBtenteils an Eisen-Silizium-Einkristallen durchgefiihrt, deren [100]- 
Achse parallel zum angelegten Feld und der Probenoberflache lief oder 
mit ihr nur einen kleinen Winkel  bildete (Fig. 1)*. Die [010]- und 
[001 ]-Achse schlossen mit der Oberflache Winkel von 30 bzw. 60° ein. 


* Fiir die Uberlassung der Materialien danken wir den Walzwerken Neviges. 
1 Hernricu, W.: Sitzgsber. bayr. Akad. Wiss. 12 (1956). 
2 KRANZ, J., u. W. DRECHSEL: Z. Physik 150, 632 (1958). 
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In einem so orientierten Einkristall ist die [100]-Richtung energetisch 
so bevorzugt, daB sich die Magnetisierungsvektoren ausschlieBlich par- 
allel oder antiparallel zu dieser Richtung einstellen. In der Oberflache 
gibt es deshalb nur zwei diskrete Magnetisierungszustande und damit 
auch nur zwei Helligkeitswerte. Diese Behauptung stellt jedoch eine 
Naherung dar, denn im Verlaufe der Drehprozesse konnen die Magneti- 
sierungsvektoren jede Lage zwischen [100]-Achse und Feldrichtung 
einnehmen, also jeden Winkel zwischen 0 und @ Grad. Demzufolge 
dandert sich bei den Drehungen die Magnetisierungskomponente parallel 
zu Feld und Oberflache zwischen den Werten 


I, und I,-cosp (I, = Sattigungsmagnetisierung). 
ye scree Bei einer Neigung von g=6° be- 
tragt der Unterschied zwischen I, 
und J,-cos@m nur 0,5% und kann 
daher vernachlassigt werden. Bei 
eréBeren Neigungswinkeln wird der 
Fehler diesen Wert zwar iiberschrei- 
ten, jedoch kann man die Annahme 
von nur zwei diskreten Magnetisie- 
rungszustaénden auch dann noch bei- 
behalten, da sich alle Uberlegungen 
Fig. 1. Lage der Hauptachsen auf den Bereich der Wandverschie- 

bungen beschranken werden. 

Die Messung der Helligkeit erfolgte mit Hilfe eines Sekundarelek- 
tronenvervielfachers*. Es wurde jeweils der Verlauf der Helligkeit beim 
Durchfahren der gesamten Hysterese aufgenommen. Alle Ergebnisse 
stellen Mittelwerte aus mehreren Messungen dar. Fig. 2 zeigt eine typi- 
sche Kerrhysterese. Auf der Ordinate ist die der Helligkeit direkt 
proportionale Oberflachenmagnetisierung /, aufgetragen, fiir die die 
beiden in den Sattigungen angenommenen Grenzwerte J; =0 (,,Satti- 
gung Dunkel‘) und J, =14 (,,Sattigung Hell") eingefiihrt werden. Auf 
der Abszisse steht die Feldstaérke in beliebigen Einheiten. 

Besonders ungewohnlich ist die Form der Kerrhysterese und ihr im 
Vergleich zu einer normalen Volumenhysterese entgegengesetzter Um- 
laufsinn. Ubertragt man die Begriffe der Remanenz und der Koerzitiv- 
kraft sinngemaB auf die Kerrhysterese, so mu man der Remanenz einen 
negativen Magnetisicrungswert zuschreiben, wahrend die Koerzitivkraft 
durch eine positive Feldstarke dargestellt wird. 

Zur Messung der Kerrhysterese in Fig. 2 wurde ein Einkristall ver- 
wendet, dessen [100]-Achse bis auf eine Unsicherheit von +0,5° in der 


* Hiir den Aufbau der dazu nétigen Apparatur danken wir den Werkmeistern 
ScHARF und STROHBACH. 


— 


Die Kerrhysterese 527 


a 


Oberflache und parallel zum Feld lag (s. Fig. 4, y 0°). SchlieBt die 
[100]-Achse mit der Oberflache dagegen einen kleinen Winkel @ ein, 


Z 0 
Lag Ls 
Q7 O7 
G2 G2 
O3 G3 
Gt GF 
GS OS - 
| 06 06 
a7 Q7 
| 
46 46 
09 ag 
p 
10 70 
SS Ae ee ee eee, ee ae et 2) Oe 
Fig. 2. Kerrhysterese bei @ etwa 0° Fig. 3. Kerrhysterese bei qm etwa 1° 
| 


so andert sich die Kerrhysterese erheblich. Fig. 3 zeigt die Kerrhysterese 
eines Einkristalls mit der Neigung g + 1°. Der Charakter der Kurve hat 


Z 
Li, ip 
Q7 GI 
2 8 
G3 G7 
OF O6 
OS OF 
G6 Gt 
G7 OS 
06 G2 
OF G7 
e oO 
as 2 of 0 7 2 3 EST If i Rh eae: 


Fig. 5. Anomalie f als Funktion des 
Neigungswinkels p 


Fig. 4. Kerrhysterese bei g etwa 6° 
sich zwar nicht wesentlich gedndert, jedoch sind ihre beiden Schnitt- 


punkte mit der Ordinate naher zusammengeriickt. Bei VergréBerung 


Z. Physik. Bd. 164 35a 
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von auf ungefahr 6° fallen die beiden Kurventeile schlieBlich vollig 
zusammen, gleichzeitig verschwinden die Extremstellen (Fig. 4). Cha- 
rakterisiert werden soll die Kerrhysterese im folgenden durch die Strecke 


f=—(4—*%), (6. Fig. 2) 


die beide Kurveniiste von der Ordinate abschneiden. Fiir f wird der 
Ausdruck ,,Anomalie“ eingefithrt. Aus Fig. 5 wird der Zusammenhang 
zwischen der Neigung g und der Anomalie ersichtlich. Die Messung 
dieser _Kurve erfolgte an einem Einkristall, dessen Neigung durch 
Abschleifen standig verandert wurde. Mit / —0,80 erreicht die Anomalie 
der Kerrhysterese bei g =0° ein ausgepragtes Maximum. Bereits bei 

p = 2° ist f auf den Wert 0,1 abgesunken und geht 


Tabelle fiir m etwa 6° gegen 0. 
d(mm) j Die folgende Diskussion und Deutung der Kerr- 
hysterese wird zeigen, daB die Anomalie bei gleich- 
3,0 0,60 bleibender Neigung von der Dicke der Probe bzw. 
ate | cee von dem Verhaltnis Probenoberflache zur Dicke 
018 | 0,03 abhangen muB. Aus diesem Grunde wurde bei 


einer Neigung von ungefahr 0,5° die Anomalie 
als Funktion der Dicke bei gleichbleibender Oberflache gemessen. Die 
Dickendinderung erfolgte dabei durch Abatzen der Probenrtickseite mit 
einer etwa 60% igen Salpetersdaurelé- 
sung. Es ergaben sich die folgenden 
Werte (s. Tabelle). 


2. WeiBsche Bereiche 
und Kerrhysterese 

Wegen der linearen Beziehung zwi- 
schen Helligkeit und Magnetisierung 
kann die Kerrhysterese einfach inter- 
pretiert werden. Zu diesem Zweck seien 
der Reihe nach die in Fig. 7 dargestell- 
ten Aufnahmen betrachtet, aus denen 
die Magnetisierungsvorgange in der 
Oberflache eimes_ Einkristalls beim 
Durchlaufen eines gesamten Hysterese- 
astes von der ,,Sattigung Dunkel" bis 
eer te SOW aes olin ee zur ,,Sattigung Hell‘ zu ersehen sind. 
PAGS Oy SRR SEEDS erie Fig. 6 zeigt den entsprechenden Kerr- 
hystereseast. In dieses Diagramm sind 
12 Punkte eingezeichnet, die zu den einzelnen Aufnahmen gehoren. 
Gleichzeitig ist in das Diagramm die mit einem Fluxmeter gemessene 


Fig. 7a—m. Ummagnetisierungsvorgange 
Sattigung Dunkel‘ bis ,,Sattigung Hel 
” gung 8 


in der Oberflache beim Durchlaufen eines Hystereseastes von 
I‘. Mikroskopvergroferung etwa 6fach. Feldverlauf horizontal 
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Volumenmagnetisierung /, eingetragen. Wegen des groBen Entmagneti- 
sierungsfaktors der Probe und der kleinen Koerzitivkraft des Materials 
besteht die Volumenhysteresekurve in guter Naherung aus einem ein- 
zigen Kurvenzug. Die Sattigung wird wie bei der Oberflachenmagneti- 
sierung mit den Werten 0 bzw. 1 bezeichnet. 

Fiir die Ummagnetisierungsvorginge beim Durchlaufen eines Hyste- 
reseastes lat sich daraus folgendes Schema ableiten: 

In der ,,Sattigung Dunkel (/,=0) zeigen alle Magnetisierungs- 
vektoren in die Feldrichtung, drehen dann aber bei abnehmender Feld- 
starke in die am niachsten gelegene Vorzugsrichtung, die [100]-Achse. 
Dadurch entsteht eine zur Oberflache senkrechte Komponente der 
Magnetisierung. Die dabei aufgewendete Streufeldenergie wird durch 
Ausbildung von kleinen, pfeilférmigen Ausgleichszwickeln mit entgegen- 
gesetzter Magnetisierung (Hell) verringert (Fig. 7a). Beim Einsetzen der 
Wandverschiebungen erfolgt eine VergréBerung der Ausgleichszwickel: 
sie sind ,, Keime“‘ fiir Bereiche entgegengesetzter Magnetisierung (Fig. 7b). 
Mit abnehmendem Feld verlangern sich diese Pfeile und verschmelzen 
dabei paarweise (Fig. 7c, d). SchlieBlich erreichen sie den gegeniiber- 
liegenden Rand der beobachteten Flache und bilden sich zu Balken aus 
(Fig. 7e), die sich durch Parallelverschiebung ihrer Begrenzungsflachen 
weiter vergréBern, bis sie fast die gesamte Oberflache bedecken (Fig. 7 f). 
Zu einer vélligen Bedeckung kommt es allerdings nicht, da sich wegen 
der Magnetisierungsnormalkomponenten in den Balkenbereichen nun 
wieder neue Ausgleichszwickel (Dunkel) bilden (Fig. 7g, h). Wie man 
auch aus Fig. 6 ersieht, wird dadurch die Ummagnetisierung der Ober- 
flache teilweise wieder riickgangig gemacht. SchleBlich werden diese 
neuen Zwickel kleiner (Fig. 71, k), bis sie beim Einsetzen der Dreh- 
prozesse 1m gleichen MaBe verschwinden wie die Normalkomponente der 
Magnetisierung (Fig. 71, m). 


3. Deutung der Beobachtungen ftir kleine Neigungswinkel 


Mit Hilfe dieses Modells laBt sich der Zusammenhang zwischen Ober- 
flachen- und Volumenmagnetisierung im Bereich der Wandverschiebun- 
gen mathematisch formulieren. Zunachst sei ein Einkristall betrachtet, 
dessen [100|-Achse gegen die Oberflache um einen Winkel g von kleiner 
als 1° geneigt ist (s. Fig. 1). Als nicht streng beweisbare aber plausible 
Annahme wird vorausgesetzt, daB das Volumen V, der sich in der Ober- 
flache bildenden Ausgleichszwickel einerseits eine Funktion y der Magneti- 
sierungsnormalkomponenten J, ist und andererseits linear mit dem 
Volumen des Bereiches wachst, dessen Normalkomponente die Zwickel 
kompensieren sollen. Da J, definitionsgemaB den bereits ummagneti- 
sierten Volumenbruchteil darstellt, ist die BereichsgréBe proportional 
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zu J, und man erhalt 
Kean (LA) dg (1) 


Als Ausgleichszwickel treten nur die in Fig. 8 dargestellten spitzwinke- 
ligen Figuren auf. F sei die in der Beobachtungsebene liegende Pyra- 
midenflache, / die Lange des Zwickels. Die im Inneren der Probe liegen- 
den Pyramidenflachen, also die den Zwickel begrenzenden Bloch- 
wande, stellen sich méglichst parallel zu Kristallflachen ein, die zwei 
Vorzugsrichtungen der Magnetisierbarkeit enthalten. Deshalb sind « 
und 90-« in erster Naherung gleich den Winkeln, die die [010]- und die 
(001 |-Achse mit der Oberflache einschlieBen. Zwischen der Flache F, 


Fig. 8. Schematische Darstellung eines Ausgleichszwickels 


und dem Volumen eines oder mehrerer solcher pyramidenférmiger 
Zwickel besteht der einfache, stereometrisch ableitbare Zusammenhang 


V.= \2 -tgB-cosa-sing- FE. 
Mi: (1) ergibt sich daraus nach Einfiihrung einer Proportionalitats- 
koustanten - 
Hi, ACE Vy (ays : bbe 
Beriicksichtigt man, daB 7, den Bruchteil der bereits ummagnetisierten 
Flache darstellt, daB also gilt 


I, = (F = Probenflache), 


so erhalt man schlieBlich 
In =F-C-VoG,)*- (2) 
Dabei bedeutet J,, den mit Ausgleichszwickeln bedeckten Bruchteil der 


Probenflache F’. . 
Die Ummagnetisierung der Probe geht von den Zwickeln aus, die 
durch die Drehungen entstanden sind. Wie bereits gezeigt, vergroBern 


sich diese Zwickel in Lange und Breite, verschmelzen und bedecken 
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schlieBlich bis auf die neu entstandenen Gegenzwickel die gesamte 
Probenflache. Ersetzt man gemaB Fig. 9 die Zwickelreihe durch einen 
Keil (schraffiert), wobei seine Lange /’ sowie der Winkel y so gewahlt 
sein mégen, daB sowohl sein Volumen als auch sein Oberflachenanteil 
dem aller Zwickel zusammen gleich ist, so ergibt sich 


Fe Bee aps ey 
Veesamt d-h-b 
und fa — 
Keil 2 
I, = ee HEE 7 op ie 
Feesamt a 


woraus folgt 


40 


Q90GO70605 04030207 o x 
Vv 
- ° bLerechner 
“G7 
Fig. 9. Ersatz der Zwickelreihe durch einen Keil Fig. 10. Gemessene und berechnete 


Vorlaufkurve 


Tx, ist dabei der durch Wandverschiebungen ummagnetisierte Ober- 
flachenbruchteil. In diesem Keil bilden sich nun Zwickel mit entgegen- 
gesetzter Magnetisierung aus, durch welche die gesamte Oberflachen- 
magnetisierung teilweise wieder riickgaingig gemacht wird. Ihr Einflu8 
konnte durch den Ausdruck (2) beschrieben werden. Fiir die gesamte 
Oberflachenmagnetisierung im Bereich der Wandverschiebungen folgt 
damit 


hla = |) oes OSE ei (3) 


d-tg y 
An dieser Stelle sei der Begriff ,,Vorlaufkurve’ eingefiihrt. Unter 
,,Vorlaut soll der Magnetisierungsbetrag verstanden werden, um wel- 
chen die Oberflachenmagnetisierung der des Volumens vorauseilt : 


Let, = 5," (4) 


— 
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Der Index A deutet an, daB die Anomalie auf das Vorlaufen zuriick- 
zufiihren ist. Aus (3) und (4) folgt dann 


I,=AYVl, —BY2—1,, (5) 
mit den Abkiirzungen 


Le | ne _ B=C-FYyiI,). 


o 
tgy 


Fig. 10 zeigt die aus der in Fig. 6 aufgefiithrten Kerrhysterese gemaB (4) 
konstruierte Vorlaufkurve. Daneben ist in das Diagramm die nach (5) 
berechnete Vorlaufkurve eingezeichnet. Da weder A noch B bekannt 
sind, erfolgte ihre Bestimmung empirisch aus einer Nullstelle und dem 
Maximalwert der gemessenen Kurve. 

Angesichts der vereinfachenden Modellvorstellung, welche Stérungen 
in dem Magnetisierungsschema durch Spannungen, Unebenheiten usw. 
nicht beriicksichtigt — auch der Winkel y ist nur angenahert von I, 
unabhangig —, ist eine bessere Ubereinstimmung zwischen gemessener 
und berechneter Vorlaufkurve nicht zu erwarten. 


4. Deutung der Beobachtungen fiir grofe Neigungswinkel 

Zur Beschreibung des Zusammenhanges zwischen der in 1. als 
Anomalie f/ bezeichneten GréBe und der Neigung y eignet sich der Aus- 
druck (5) nicht, weil bei seiner Ableitung das Entstehen nur einer Zwickel- 
reihe angenommen wurde. Diese Voraussetzung wird bei einer Neigung 
der [100]-Achse gegen die Oberflache von mehr als ungefahr 1° nicht 
mehr erfiillt. Fig. 11a—d zeigt die starke Abhangigkeit der Bereichs- 
muster von der Neigung ¢. Bereits bei einem Winkel g von etwa Ney 
entstehen mehrere Zwickelreihen, so daf der Anwendungsbereich von (5) 
auf Winkel kleiner als 1° beschrankt bleiben mub. 

Das Verschwinden der Anomalie bei VergroBerung von ~ (s. Fig. 5) 
bedeutet nicht, wie man zunachst annehmen kénnte, daB schlieBlich 
der Oberflachenmagnetisierungszustand mit dem des Volumens identisch 
wird. Fig. 4 zeigt eine Kerrhysterese, die auf einem Einkristall mit der 
Neigung gp ~ 6° gemessen wurde. Die Vorlaufkurve verschwindet nicht, 
vielmehr eilt J, der Volumenmagnetisierung J, zwischen Sattigung und 
Koerzitivkraft (J, =0,5) voraus, wahrend sie von dort bis zur entgegen- 
gesetzten Sattigung hinter der Volumenmagnetisierung zuriickbleibt. 
Mit Hilfe des vorliegenden Beobachtungsmaterials ist es méglich, auch 
diesen Kerrhysteresetyp Zu beschreiben. 

Zur Kompensation der Magnetisierungsnormalkomponenten bildet 
sich mit zunehmender Neigung eine stindig gréBere Zahl immer kleinerer 
Zwickel (s. Fig. 11a—d), weil der Betrag an freiwerdender Streufeld- 
energie einen groBeren Aufwand an Blochwandenergie zulaBt. Bei sehr 
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groBen Neigungswinkeln wird man im Bereich der Wandverschiebungen 
eine Gesamtfliche der Zwickel von 50% der Obertlache anzunehmen 


P2,5° 


Vig. 144a—d. Bereichsmuster als Funktion des Neigungswinkels gy. MikroskopvergréBerung etwa 6fach 


haben, weil dann der magnetische Flu aus der Oberflache heraus genau 
so groB ist, wie der in das Innere gerichtete. Es sei nun 2(p) eine Funk- 
tion, die fiir jeden Neigungswinkel m angibt, welcher Bruchteil der Qber- 
flache aus Ausgleichszwickeln besteht. Bei gy —=0° verschwindet die 
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Normalkomponente der Magnetisierung und damit die Veranlassung zur 
Zwickelbildung 
2(0° p= 0: 
Bei groBen Neigungswinkeln wird 50% der Oberflache aus Zwickeln 
bestehen. Da der gro8te Winkel, den die Magnetisierung mit der Ober- 
flache einschlieBen kann 90° betragt, soll im Einklang mit der eben 
begriindeten Vermutung angenommen werden 
ZAQOP =O 5 cc 

Diese Voraussetzungen geniigen in der Tat zur Beschreibung der Kerr- 
hysterese fiir groBe Neigungswinkel im Bereich der Wandverschiebungen. 
Zu diesem Zweck sei ein 
Einkristall mit g 6° be- = 
trachtet. In dem Kristall 
herrsche ein bestimmter 
Magnetisierungszustand I,, 
der dadurch realisiert wer- eS 
den soll, daB ein Teil V, des 
Kristallvolumens bereits 
durch Wandverschiebungen 
ummagnetisiert worden ist Fig. 12. Schematische Darstellung eines teilweise 
(Fig. AN Eine Beziehung ummagnetisierten Kristalls 
zwischen V, und J, erhalt 
man durch Berechnung der mittleren Magnetisierung des Kristalls in Feld- 
richtung. Es ergibt sich unter Vernachlassigung des Zwickelvolumens 


Ty =<! [Kit +c0s@) + (V — 4) (1 — 008 @)] 


oder nach einigen Umformungen 
V, 2I,—1-+ cosg 


V 2 cos Pp 


Das Verschwinden der Anomalie wird durch 
dae wee, 


Sry 

beriicksichtigt, wobei /, der Oberflachenanteil von V, ist. Diese Forde- 
rung ist im Wesentlichen identisch mit der Annahme, daB die Bloch- 
winde im Probeninneren parallel zueinander laufen. Damuit folgt 
schlieBlich 


Is 2Iy—1+cosp (6) 
ee eek 2cos y : 

Die gesamte auf der Oberflache gemessene Magnetisierung setzt sich aus 

vier Anteilen zusammen, die von den beiden Flachen /, sowie (fF — Ff) 

und den Zwickeln auf ihnen herrithren. Fur diese vier Anteile ergeben 


sich folgende Ausdriicke: 
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a) Zwickel auf (F — ) 
1) = 2 -(F —F) -z(p)-1,(4 +cos 9). 


Dabei stellt der Faktor J,(1-cosg) die Tangentialkomponente der 
Magnetisierung in den Zwickeln dar, die ja allein fiir die Kerrdrehung 
und damit die Helligkeit verantwortlich ist. Bisher wurde stets nahe- 
rungsweise cos m durch 1 ersetzt. (f —/) z(y) bedeutet gemaB der De- 
finition von z(@) die gesamte mit Zwickeln bedeckte Flache auf (F — fj). 
Entsprechend folgt: 
b) Nicht mit Zwickeln bedeckter Rest von (F — 4) 


I) == (F—) (1 —2(p)) -Z.- (1 —cosg). 


c) Zwickel auf 4, 
Te) == F-2(9) I,-(1—cosg). 
d) Nicht mit Zwickeln bedeckter Rest von 4, 
1 
1 =, (1 —z(¢))-7,- (1 +cosq). 
Daraus ergibt sich nach einigen Umformungen fiir die mittlere Magneti- 
sierung in der Oberflache 


=IP +P +19 +19 


=2I,- cosy (1 — 22(9)) = +I,(22(p)- cose +1 —cos¢). 


Ersetzt man darin nach (6) den Quotienten K/F durch die Magnetisie- 
rung des Volumens, so erhalt man schlieBlich 


I, = 21,(4 — 22()) I, +22(9) «J, 
oder mit J, = 0;5 
I, = (1 — 22(p)) - I, +2(9). 


Dieser Ausdruck beschreibt voraussetzungsgemaB den Verlauf der Kerr- 
hysterese fiir groBe Winkel g im Bereich der Wandverschiebungen, also 
in der Umgebung der Koerzitivkraft. Seine Aussage stimmt mit dem 
Experiment tiberein: 

Fiir 7, =0,5, der Magnetisierung in der Koerzitivkraft, nimmt I, 
unabhangig von z(y) den Wert 0,5 an; die Kerrhysterese besteht also 
nur aus einem Ast und besitzt keine Anomalie. 

Der Zusammenhang zwischen J, und J, ist in der Umgebung der 
Koerzitivkraft linear. 

Die Steigung der Kerrhysterese ist dort kleiner, und zwar um 22(q), 
als die der Volumenhysterese. 
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Im Grenzfall z(~) =0,5 ist J, in der Umgebung der Koerzitivkraft 
von der Volumenmagnetisierung unabhangig und konstant. 

Dieser Grenzfall liegt bei einer Neil- 
gung von 30° bereits vor (Fig.13). Da“ 
jedoch ausfiihrliche Messungenin diesem 
Winkelbereich nicht durchgefithrt wor- 2 
den sind, kann nicht festgestellt wer- 
den, ob z(g) bereits bei kleineren Nei- 
gungswinkeln den Wert 0,5 annimmt. =a 

Die Abhangigkeit der Anomalie / 
von der Probendicke d (s. Tabelle auf 
S. 528) wird aus Fig. 12 verstandlich: 46 
ist die Probe so diinn, daB der durch 
die Zwickel gebildete Keil gleich zu 
Beginn der Wandverschiebungen bis 44 
zur Unterseite der Probe durchwachst, 


: a 09 
so sind ummagnetisierter Volumen- und ~ 6 
ss} = 10 — 
Oberflachenbruchteil gleich groB und a= Sag ere 
die Anomalie verschwindet. Fig. 13. Kerrhysterese bei » etwa 30° 


5. Ergebnisse 

A. In der Oberflache von Eiseneinkristallen spielen sich beim Durch- 
laufen der Hysterese Magnetisierungsvorgange ab, die von denen im 
Volumen grundsitzlich verschieden sind. Der Zusammenhang zwischen 
Volumenhysterese und ,,Kerrhysterese“ ist eine eindeutige Funktion 
der GréBe und Orientierung des Kristalls. 

B. Daraus ergibt sich die Méglichkeit einer kritischen Betrachtung 
aller Messungen, die zum Nachweis der Linearitat zwischen Kerrdrehung 
und Magnetisierung durchgefiithrt worden sind. Bei diesen Untersuchun- 
gen wurde der polare Kerreffekt auf einer rotationsellipsoidformigen, 
langgestreckten Probe gemessen, deren eines Ende senkrecht zur langen 
Achse zu einem Spiegel angeschliffen war. Die Magnetisierung wurde 
aus dem magnetometrisch gemessenen Moment und dem Volumen be- 
rechnet3. Das Ergebnis war im groBen und ganzen eine Bestatigung des 
vermuteten Linearitatsgesetzes, jedoch traten systematische Abwei- 
chungen bis zu ungefahr 40% auf. Die Kerrdrehung bezogen auf die 
Magnetisierung war bei kleinen Werten der Magnetisierung geringer als 
bei groBen. Als Ursache fiir diese Unstimmigkeiten nahm man die 
Inhomogenitat der Magnetisierung an dem zum Spiegel angeschliffenen 
Probenende an, wo die ideale Ellipsoidform gestort ist. PIETZCKER 


3 ScHtitz, W.: Handbuch der Experimentalphysik, Bd. XV1, S. 341. Leipzig 
1936. 
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wiederholte diese Messungen 19344 und verbesserte die MeBanordnung 


dadurch, daB er die Magnetisierung mit einer dicht iiber dem ferro- | 


magnetischen Spiegel rotierenden kleinen Spule ma8. Dadurch wurden 
die Abweichungen zwar kleiner, aber nicht véllig beseitigt. 

Die wesentliche Ursache dieser Schwierigkeiten diirfte in der Ver- 
schiedenheit von Oberflachen- und Volumenmagnetisierung liegen. 
Wahrend fiir die Kerrdrehung nur die Magnetisierung der Oberflache 
verantwortlich ist, wurde bei all diesen Messungen die Volumenmagneti- 
sierung mit der Kerrdrehung verglichen. Auch PreETZCKER maB mit 
seiner Anordnung nur die Summe des von der Oberflache und des von 
tieferliegenden Teilen herrithrenden und durch die Oberflache hindurch- 
greifenden Flusses. Die Richtung der auftretenden Abweichungen stimmt 
mit dem gemessenen Zusammenhang zwischen J, und J, tiberein: alle 
Kerrhysteresen zeigen, da8 die Oberflachenmagnetisierung bei kleinen 
Magnetisierungswerten stets geringer ist, als die des Volumens. Bildet 
man daher den Quotienten aus Kerrdrehung und Volumenmagnetisie- 
rung, so wird man in diesem Teil der Hysterese kleinere Werte erhalten 
als bei gréBerer Magnetisierung, wo der Unterschied zwischen J; und J, 
nicht mehr so ausgepragt ist. 

C. Die Aufnahmen a—m in Fig. 7 lassen zwei weitere Vermutungen 
za. Man erkennt aus ihnen deutlich, da8 ein groBer Teil der Proben- 
oberflache beim Durchlaufen eines Hystereseastes insgesamt dreimal 
ummagnetisiert wird. Beim Magnetisieren mit Wechselstrom ergibt sich 
daraus eine scheinbare Verdreifachung der Ummagnetisierungfrequenz. 
Damit kénnten unter Umstanden die bei kornorientierten Transforma- 
torenblechen abnorm groBen Wirbelstromverluste zu erklaren sein. Da- 
neben ergeben sich aus Fig.6 und 7 neue Gesichtspunkte zur Deutung der 
negativen Barkhausen-Spriinge in der Oberflache ferromagnetischer Ma- 
terialien. Solche negativen Barkhausen-Spriinge werden besonders stark 
im Teilf bis h (s. Fig.6) der Kerrhysterese zu erwarten sein, wo die Um- 
magnetisierung der Oberflache teilweise wieder riickgangig gemacht wird. 

D. Die GréBen f und z(y) eignen sich zur Orientierungs- 
bestimmung sowohl von Einkristallen als auch von polykristallinem 
Material, wenn der Verlauf dieser Funktionen an dem betreffenden 
Material empirisch ermittelt ist. Diese Methode besaBe fiir polykristalli- 
nes Material den groBen Vorteil, sofort dessen mittlere Orientierung zu 
liefern, so daB sie besonders bei der Bestimmung der Vorzugsrichtung 
von kornorientierten Transformatorenblechen angewendet werden 
kénnte. Einzelheiten iiber dieses Verfahren sollen in einer demnachst 
in der Zeitschrift fiir Metallkunde erscheinenden Arbeit mitgeteilt werden. 

Wir danken Herrn Professor A. FArssLER und Herrn Professor W. GERLACH 


fiir die Bereitstellung von Institutsmitteln und férderndes Interesse. 


4 PrerzcKgr, A.: Z, Physik 88, 311 (1934). 
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Temperaturabhangigkeit 
der optischen Konstanten massiver Metalle* 
Von 
M. OTTER 
Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 14. November 1960) 


Die optischen Konstanten der Metalle Cu, Ag, Au wurden im Temperaturbereich 
zwischen Zimmertemperatur und dem Schmelzpunkt nach der Drudeschen Methode 
im sichtbaren Spektralbereich gemessen. Als Metallproben wurden halbkugel- 
férmige Einkristalle nach MENzEL verwendet. Erstmals wurden auBerdem die 
optischen Eigenschaften von geschmolzenem Cu und Au bei der Schmelztemperatur 
bestimmt. Soweit die optischen Eigenschaften durch die Leitungselektronen be- 
stimmt werden, ergibt sich mit steigender Temperatur eine Abnahme der Relaxa- 
tionszeit. Beim Ubergang zum Gebiet der Eigenabsorption wechselt das Vorzeichen 
des Temperaturkoeffizienten bei Real- und Imaginarteil der komplexen DK. Beim 
Schmelzen Andern sich die optischen Konstanten unstetig. 


I. Einleitung 


Es ist seit langem bekannt, dafi die optischen Konstanten der Metalle 
eine Temperaturabhangigkeit zeigen. Im infraroten Spektralbereich 
wurden die ersten umfassenden Messungen von HAGEN und RUBENs! 
ausgefithrt. Hierbei ergab sich bei Anwendung der Drudeschen Theorie 
der Metallelektronen eine befriedigende Ubereinstimmung mit dem be- 
kannten Temperaturverhalten des elektrischen Widerstandes. 

Einige neuere Untersuchungen befassen sich vor allem mit den 
optischen Konstanten bei tiefen Temperaturen 234° Das Hauptinteresse 
richtet sich hierbei auf die anomalen Eigenschaften bei (im Vergleich 
mit der Eindringtiefe des Lichtes) groBen freien Weglangen der Elek- 
tronen (anomaler Skin-Effekt). Bei héheren Temperaturen wurden bis 
jetzt nur wenige Untersuchungen durchgefithrt: MARTIN® bestimmte die 
optischen Konstanten von Cu, Ag, Au bei jeweils einer Wellenlange an 
der langwelligen Grenze der Eigenabsorption zwischen 20 und 200° C. 
Hierbei wurden Reflexionsvermégen und Durchlassigkeit aufgedampfter 
Schichten gemessen. Hernze® untersuchte das Reflexionsvermogen von 
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Aufdampfschichten im ganzen sichtbaren Gebiet zwischen — 150°C 
und 100° C. 

In neuester Zeit hat insbesondere RoBeRTs das Paar der optischen 
Konstanten nach der Methode von BEattie’ an Nickel und Wolfram® 
sowie an Kupfer? gemessen. Doch wurden nur bei Wolfram Tempe- 


raturen tiber 200° C angewandt. Das wichtigste Ziel all dieser Unter- | 


suchungen ist ein besseres Verstandnis der in dem Metall stattfindenden 
Absorptionsvorgange. Im Infraroten findet man die Drude-Zenersche 
Theorie! weithin bestatigt. Hierbei ist es nach RoBERTS méglich, daB 
mehrere Relaxationsvorginge mit unterschiedlichen Konstanten das 
optische Verhalten bestimmen. Wesentlich uniibersichtlicher und 
komplizierter werden die Verhaltnisse jedoch im kurzwelligen Spektral- 
gebiet, in dem Quantenabsorption einsetzt. Von besonderer Bedeutung 
sind hier die sog. X-Punkte, das sind charakteristische Wellenlangen, bei 
welchen die optischen Eigenschaften, z.B. das Reflexionsvermégen, 
temperaturunabhangig werden. Auf beiden Seiten des X-Punktes 
hat der Temperaturkoeffizient der betreffenden optischen GroBe ent- 


gegengesetztes Vorzeichen. In diesem Zusammenhang sei besonders auf — 


Arbeiten von PricE™ und ScHLEY u. a. hingewiesen. Uber die Be- 
deutung der X-Punkte der verschiedenen optischen Konstanten eines 
Metalls herrscht noch keine véllige Klarheit. Es ist auch noch unbe- 
kannt, wieviele X-Punkte eine optische Eigenschaft haben kann. Wei- 
tere experimentelle und theoretische Untersuchungen sind daher not- 
wendig. 

In dieser Arbeit werden zur Beschreibung der optischen Eigen- 
schaften hauptsichlich Real- und Imaginarteil der komplexen DK 
herangezogen. Die klassische Betrachtung nach DRupE und ZENER 
liefert hierfiir folgende Beziehungen: 


w?, — @ Nee/e. m* 
(ii ents es rt __ APeTEo 
+ 2h (w?; — w*)? + oH? OnE Tae (1) 
oH; Nj €?/&q m* ; Hy; 


2nk = ot eee STE 
Dit (w2; — w?)? + w? H? 7 w* + HF @ (2) 


Hierin wird die Absorption durch freie Elektronen in beiden Glei- 
chungen durch den an zweiter Stelle stehenden Relaxationsterm be- 
schrieben. Dem klassischen Modell entsprechend bedeutet N, die Dichte 
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der Leitungselektronen, m* die effektive Masse, welche als konstant 
betrachtet wird (spharische Energieflache), und H, die Dampfungs- 
frequenz. t—41/H, ist die mittlere Relaxationszeit. Die Theorie der 
elektrischen Leitfahigkeit ergibt in Ubereinstimmung mit Leitfahigkeits- 
messungen, dai H; in Metallen oberhalb der Debye-Temperatur propor- 
tional zur absoluten Temperatur ist. Nach dem Vorschlag von ROBERTS 
ist damit zu rechnen, daB zwei oder mehr Relaxationsterme das experi- 
mentell gefundene optische Verhalten mancher Metalle noch besser be- 
schreiben. 

Die Quantenabsorption des Metalls wird wegen der in einem gewissen 
Energieband quasikontinuierlich verteilten Ubergange am besten durch 
eine Summe von Resonanztermen dargestellt. /; sind die Oszillatoren- 
starken, hw,; die Ubergangsenergien und H; sind Dampfungskonstanten. 
H; hat die Bedeutung einer reziproken mittleren Lebensdauer 1; eines 
angeregten Zustandes, welche im freien Atom durch spontane Reemission 
begrenzt wird. Im Festkérper ist der angeregte Zustand gleichfalls eine 
durch den Kristall wandernde Elektronenwelle, die durch Gitterwellen 
und Gitterst6rungen gestreut wird. Die H; werden dadurch abhangig 
von den Gittereigenschaften, wie Stdrstellendichte und Temperatur), 
und werden mit zunehmendem St6rungsgrad wachsen. Ein weiterer 
Temperatureinflu8 auf die Quantenabsorption liegt in der temperatur- 
bedingten Abrundung der Fermi-Kante, welche die Oszillatorenstarke 
an dieser Stelle beeinfluBt?. 

AuBer den beiden in den Gln. (1) und (2) beriicksichtigten Absorp- 
tionsvorgangen muB8 noch die indirekte Quantenabsorption erwahnt 
werden, welche als DreierstoB von Elektron, Lichtquant und Gitterquant 
eine wesentlich geringere Wahrscheinlichkeit besitzt1®1”. Nach Muto” 
ist die Absorption durch indirekte Ubergange proportional zur absoluten 
Temperatur. 

Es wird sehr schwierig sein, in den optischen Eigenschaften der 
Metalle diese Absorptionsmechanismen zu trennen. Untersuchungen der 
Temperaturabhangigkeit der optischen Konstanten werden reiches 
Material zur Lésung dieser Fragen beisteuern. 


II. Experimentelles 
In einer fritheren Arbeit}® (Teil I) wurde iiber die Bestimmung der 
optischen Konstanten an kleinen Metall-Einkristallkugeln im Vakuum 
berichtet. Die Herstellung der Proben aus einem Schmelztropfen be- 


dingte ihre Reinheit und die hohe kristalline Qualitat und machte sie 
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so fiir die optischen Messungen besonders geeignet. In der Untersuchung, 
itber die jetzt berichtet werden soll, wurde dasselbe Verfahren zur Her- 
stellung der Kristalle und zur Messung verwendet. Es sei auf die genauere 
Beschreibung in Teil I verwiesen. Die Beobachtung nach dem Drude- 
schen Verfahren der elliptischen Analyse erfolgte wiederum visuell. Auch 
bei hoher Temperatur wurde die Beobachtbarkeit des MeBlichtes durch 
die Emission des Metalls nicht wesentlich beeintrachtigt. Stérende 
Metallniederschlage auf den Glasfenstern 
des Rezipienten durch Abdampfen von 
der Probe wurden dadurch weitgehend 
vermieden, daB der Kiihlmantel aus Kup- 
fer, der die Probe umgibt, fiir den Durch- 
tritt des sehr feinen Lichtbiindels nur 
kleine Offnungen haben muB. 

Die Temperatur der Proben wurde 
wahrend der optischen Messung mit ei- 
nem Pt-PtRh-Thermoelement gemessen, 
welches von auBen bewegt und so nach 
dem Erstarren der Probe auf ihre Ober- 
flache gedriickt werden konnte. Diese 
Vorrichtung ist in Fig. 1 schematisch 
dargestellt. Die beiden Schenkel des 
Thermoelementes (0,1 mm @) legen 
in zwei Degussitréhrchen D, welche 
um die Achse A gemeinsam schwenkbar 

i ‘ sind. Die Létstelle Th ist eine sehr 
Fig. 1. Das andriickbare Thermoelement . 3 » 
zur Messung der Oberflichentemperatur. femme Spitze. Beim Zurtickziehen der 
(sdeematiach} Schraube S driickt der Federkérper F 
das Thermoelement auf die Oberflache 
des Kristalls. Die Anzeige dieses Thermoelements unterscheidet sich 
um weniger als 1% von derjenigen, die man erhalt, wenn man es in 
eine Bohrung in der Probe steckt. Die gré8te Ungenauigkeit entsteht 
durch wechselnden Warmekontakt zwischen der Létstelle und dem 
Metall. Vor und nach langeren Messungen wurde die Thermospannung 
am Schmelzpunkt durch Anlegen des Thermoelements an die nur zum 
Teil geschmolzene Probe gepriift. Die Temperaturen k6nnen demnach 
auf etwa 5% genau angegeben werden. 


III. MeBergebnisse 
Die Temperaturabhangigkeit der optischen Konstanten k? — n? und 
2nk von Cu und Au ist in Fig. 2 bzw. Fig. 3 wiedergegeben. Alle Mes- 
sungen auBer den Messungen bei der Schmelztemperatur wurden jeweils 
nacheinander mit steigender Temperatur an einer einzigen Probe 
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gewonnen. Verschiedene Kristalle eines Metalls unterscheiden sich im 
Rahmen der MeBgenauigkeit nicht. Uber die erreichbare MeBgenauigkeit 
bei Zimmertemperatur wurde schon berichtet (Teil 1); bei hoheren 
Temperaturen verringert die Emission des Metalls die Genauigkeit etwas. 
Am Ende eimer MeBreihe wurde ein MeBpunkt bei Zimmertemperatur 
wiederholt. Abgesehen von kleinen Anderungen, vor allem bei Cu, 
erwies sich dabei der 
Temperaturgang der op- 


tischen Konstanten als 15 ee 
reversibel. Fiir die Mes- 42,2 * 590°C 
+ 860°C 
sungen bei der Schmelz- 2 7060°C 
temperatur wurde die 0 «7060 °C 7 


Prove: qzur.e\Haltte ygze- 
schmolzen und nun am 
festen und am fliissigen 
Teil die optische Messung 
durchgefiihrt. 

Bei beiden Metallen 
unterscheidet man deut- 
lich zwei Bereiche ver- 
schiedener Temperatur- 
abhangigkeit. Im _ lang- 
welligen Teil nimmt die 
Absorption 2k mit der 
Temperatur stark zu. 
Die Polarisation k*—n? 
zeigt eine geringe Ab- 
nahme, welche allerdings 
bei Cu durch irreversible 


as 050 O60 ut 
Vorgange aut der Ober- Fig. 2. Temperaturverhalten der optischen Konstanten von Cu 
flache etwas verdeckt im sichtbaren Spektralbereich 


wird. Im Bereich der 

Eigenabsorption, die bei Cu unterhalb 0,60 w sehr rasch einsetzt, hat 2k 
einen negativen, wenn auch nur kleinen Temperaturkoeffizienten. Ahn- 
lich diirften die Verhaltnisse auch bei Au liegen. Bei beiden Metallen 
wird bei einer bestimmten Wellenlange am Rande der Eigenabsorption 
ein Verschwinden des Temperaturkoeffizienten von 2nk beobachtet. 
Entsprechend dem bisherigen Brauch bei Untersuchungen tiber die 
Temperaturabhangigkeit des spektralen Reflexionsvermogens oder der 
spektralen Emission sel auch dieser Punkt als X-Puukt bezeich- 
net. Cu und Au besitzen also X-Punkte von 2k bei 0,54 bzw. 
bei 0,44u. in Ubereinstimmung mit MeBergebnissen von Joos und 
KLOPFER?. 
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Auch die Polarisation beider Metalle weist in dem sichtbaren Spektral- 
bereich X-Punkte auf. Der im Bereich der freien Elektronen negative 
Temperaturkoeffizient wird im Bereich der Absorptionskante positiv 
mit X-Punkten bei etwa 0,60 u im Falle des Cu und bei 0,52 wu bei Au. 
Bei noch kiirzeren Wellen verschwindet der Temperaturkoeffizient aber- 
mals, médglicherweise um wieder das Vorzeichen zu wechseln. Bei Cu 


70°C 

370°C 

570°C 

920°C 

4 7063 °C 
4 7063 °C i 


950 260 ft 


Fig. 3. Temperaturverhalten der optischen Konstanten von Au im sichtbaren Spektralbereich 


sinkt sein Wert unterhalb von 0,50 uw unter die MeBgenauigkeit. Bei Au 
liegt ein zweiter X-Punkt der Polarisation bei 0,44 u. Es sei hervor- 
gehoben, daB die Messungen die Existenz auch mehrerer X-Punkte 
ergeben und daB die X-Punkte verschiedener optischer Eigenschaften 
eines Metalls bei verschiedenen Wellenlangen liegen kénnen. 

Die beiden Mef&kurven, die jeweils die spektralen optischen Eigen- 
schaften des festen und geschmolzenen Metalls bei der Schmelztempe- 
ratur darstellen, zeigen deutlich, daB bei beiden Metallen die Absorption 
und bei Au auch die Polarisation sich beim Schmelzen unstetig 4ndern. 
Sehr augenfallig wird diese Anderung auch durch den Unterschied in der 
Farbe des von der festen und der fliissigen Phase emittierten Lichtes. 
Dieser Tatsache ist es ja auch zu danken, da8 man beim Ziichten der 
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Probe die Phasengrenze gut sehen kann!8. Eine weitere Erhitzung der 
Schmelze iiber den Schmelzpunkt ergab keinerlei weitere erkennbare 
Anderung in den optischen Konstanten. 

Fig. 4 zeigt die Temperaturabhingigkeit der optischen Konstanten 
von Silber. In dem untersuchten Spektralbereich liegt keine Eigen- 
absorption des Silbers, so da das Bild hier wesentlich einfacher ist..Die 
Absorption ist bei Zim- 
mertemperatur sehr klein, 
wenn auch nicht so klein, 
wie man aus dem Wert 
der elektrischen Leitfahig- 
keit schlieBen sollte (s. 
Teil I, Tabelle 4). Mit 
steigender Temperatur 
wachst 2k stark an und 
zwar etwa proportional 
zur Temperatur fiir Wel- 
lenlangen oberhalb 0,50 p. 
Dies zeigt Fig. 5, wo 2nk 
als Funktion der absoluten 
Temperatur dargestellt 
ist. k?—mn? hat iiberall 
einen sehr kleinen nega- 
tiven Temperaturkoeffi- 
zienten. Die Messungen 
bei vier verschiedenen 
Temperaturenergeben mit 


hoher Genauigkeit eine 0.50 060 fe 
t Ab h : t Fig. 4. Temperaturverhalten der optischen Konstanten von Ag 
monotone nahme ml im sichtbaren Spektralbereich 


steigender Temperatur. 

Der Ubersichtlichkeit wegen enthalt Fig. 4 jedoch nur die Messungen 
bei der tiefsten und der héchsten Temperatur. Messungen am geschmol- 
zenen Silber waren wegen der zu hohen V erdampfungsgeschwindigkeit 
bei der Schmelztemperatur vorlaufig nicht durchfiihrbar. 


IV. Diskussion 


Das optische Verhalten des Silbers wird im sichtbaren Spektral- 
bereich allein durch die Eigenschaften der Leitungselektronen beherrscht. 
Wie schon erwahnt, liegt der TemperatureinfluB hier in der Beziehung 
H,~T. An der sehr geringen Anderung der Polarisation k2— n*® kann 
man mit Hilfe des Relaxationsterms in Gl. (1) zunachst erkennen, daB 


18 MEnzEL, E., W. STOSSEL u. M. OTTER: Z. Physik 142, 241 (1955). 
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AP<w*. Beriicksichtigt man dies im Relaxationsterm in Gl. (2), so — 
erhalt man, da die Resonanzsumme fern vom Absorptionsband ver- 
schwindet 

2nk = Nseciewl H,. (3) 


Dies bedeutet aber die Proportionalitat von 2nk und T, welche im 
Rahmen der MeBgenauigkeit gefunden wird (Fig. 5). In der Maxwell- 
schen Theorie wird durch 27k €9 fiir alle Frequenzen » eine Leitfahig- 
keit o() definiert. Setzt man in Gl. (2) #?<H}?, so erhalt man speziell 


0 500 noo den bekannten Ausdruck fiir die 
Gleichstromleitfahigkeit 
ss (4) 


00 m* Hy’ 


welche ersichtlich umgekehrt propor- 
tional zur Temperatur ist. Laufen 
nun die 2%#/T-Kurven, wie dies in 
Fig. 5 der Fall ist, nicht durch den 
Nullpunkt der absoluten Tempera- 
tur, so ist dies also gleichbedeutend 
mit dem Nichtverschwinden des elek- 
trischen Widerstandes mit abneh- 
500 7000 °K mender Temperatur. Es bleibt ein 
a te ee ,, Restwiderstand“. Wie in Teill be- 
richtet, bewirkt dies eine Differenz 
zwischen der auf optischem und der auf elektrischem Wege ermittelten 
Gleichstromleitfahigkeit : o,,; = 61-104 Q4em+, a, =47-104Q4cm4, 
Subtrahiert man den durch Extrapolation nach T=0° K erhaltenen 
Restwert der Absorption von dem experimentellen Wert bei Zimmer- 
temperatur, so erhalt man dagegen o,,, =59-104Q‘'cm*™ in guter 
Ubereinstimmung mit dem elektrischen Wert. Daraus folgt jedoch 
noch nicht, da es sich hierbei allein um einen echten durch Gitter- 
storungen bedingten Restwiderstand der optisch allein zugdanglichen 
Oberflachenschicht handeln kann. Messungen bei tieferen Tempe- 
raturen miissen vielmehr erst zeigen, ob der Abfall der 2% k/T-Kurve 
dort unverandert ist oder gréBer wird. Letzteres. wiirde bedeuten, 
da® fiir einen Teil der Leitungselektronen H,« ist, daB also die oben 
verwendete Vereinfachung der Gl. (2) nicht fiir alle Elektronen erlaubt 
ist, da8 vielmehr nach dem Vorschlag von Roperts® ein Relaxations- 
mechanismus existiert, der infolge seiner hohen StoBfrequenz im opti- 
schen Frequenzbereich einen hohen, im elektrischen Bereich dagegen 
einen verschwindenden Absorptionsbeitrag liefert. 


19 ROBERTS, S.: Phys. Rev. 100, 1667 (1955). 
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Kann man also das optische Verhalten des Silbers einigermaBen 
befriedigend deuten, so lassen sich andererseits diese Uberlegungen nur 
mit Einschrankung auf Cu und Au ausdehnen, da hier — insbesondere 
bei Au — der Einflu8 der Eigenabsorption im sichtbaren Bereich nir- 
gends ganz vernachlassigt werden kann. Dennoch findet man im Roten 
qualitativ ein ganz dhnliches Verhalten wie bei Ag. Der Einflu8 der 
freien Elektronen iiberwiegt hier. Beim Ubergang zur Eigenabsorption 
treten bei Absorption und Polarisation X-Punkte auf, und der Tempe- 
raturkoeffizient wird bei 2k negativ und bei k?— xn? positiv. Den 
X-Punkt von 27k deuten Joos und KLoprer? durch die Abrundung der 
Fermi-Kante bei steigender Temperatur. Der Befund la8t sich aber auch 
durch eine Erhéhung der DampfungsgréBen H; verstehen, welche eine 
Erniedrigung und Verbreiterung der Resonanz zur Folge hat. Bei 
Cu erkennt man, daf die Absorption im ganzen Bereich des Bandes, des 
3.d'° 4s —3d° 4s*-Bandes, abnimmt. Im TeilI wurde gezeigt, da im 
stark gestérten Gitter die Eigenabsorption kleinere Werte erreicht als im 
einkristallinen Material. Es erscheint daher nicht iiberraschend, daB 
auch thermische Stérungen im gleichen Sinn auf das optische Verhalten 
einwirken, worauf auch schon von HassE?° hingewiesen worden ist. Bei 
der Polarisation ergibt, wie man aus Gl. (1) erkennt, eine Zunahme der 
Dampfungskonstanten H; eine Verkleinerung der Resonanzsumme. 
Wegen des negativen Vorzeichens nimmt also k?—n? zu. Wo sich 
Resonanz- und Relaxationsterm die Waage halten, liegt der X-Punkt. 
Ein weiteres Verschwinden der Temperaturabhangigkeit ist in der Band- 
mitte zu erwarten. Fiir m? =w? wird der Wert eines Resonanzausdruckes 
Null, und man sieht leicht ein, daf fiir einen bestimmten Wert von w? 
die ganze Summe in Gl. (1) verschwindet. Bei Cu und Au wird dies 
beobachtet. Unterhalb von 0,48 up. hangt die Polarisation von Cu nicht 
mehr merklich von der Temperatur ab; méglicherweise kompensieren 
sich hier die Vorgiinge an der kurzwelligen Flanke des 3d" 4s — 3 d® 4s?- 
Uberganges und an der langwelligen Flanke des 3d" 4s — 3d" 4 p-Uber- 
ganges. Die Messungen von RoBeErts® an elektrolytisch polierten und im 
Vakuum getemperten Proben von Cu bei 90, 300 und 500° K zeigen ein 
sehr ahnliches Verhalten der optischen Konstanten mit der Temperatur. 
Die Werte bei Zimmertemperatur stimmen sehr gut mit denen der Ein- 
kristallproben tiberein, die Temperaturabhangigkeit ist qualitativ gleich, 
der X-Punkt von 2nk ist deutlich ausgepragt und liegt bei 0,56 uv. 

Eine ebenfalls sehr interessante optische Gréfe ist das spektrale 
Reflexionsvermégen fiir senkrechte Inzidenz. Manche Untersuchungs- 
methoden gerade bei hohen Temperaturen liefern direkt FR. Fur Cu 
und Au wurde das spektrale Reflexionsvermogen aus den optischen 


20 Hasse, J.: Z. Physik 157, 166 (1959). 
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Konstanten nach der Beziehung 


Rtnk 
Rk? + n?+1-+42n 


berechnet und in Fig. 6 dargestellt. Auf der langwelligen Seite folgt das 
Temperaturverhalten der Hagen-Rubens-Beziehung 


R(T) =1—2Yc/ao(T) , 


um nach kiirzeren Wellen tiber einen X-Punkt hinweg anomal zu werden. 
Neueste Messungen von SCHLEY u. a.!? an Au sind ebenfalls eingetragen. 
Abgesehen von Unterschie- 


a den in den Absolutwerten 
ie = von R, die durch die unter- 
f T i. ee . : ae : 
----7777| schiedliche Praparation be- 
08 ss dingt sind, ist die Uberein- 
—7000°C stimmung gut. 
Q7 f (Stuer u.a.) 
HAS a Tabelle. Unstetige Anderung der 
06 nicht ul optischen Konstanten und des spe- 
Mm Au zifischen elektrischen Widerstandes 
b: rr am Schmelzpunkt *4 
° 70°C | 2nkn | oft 
x 370°C ee ge | oy 
he ; ; Wassoree oe 
eC iH + 920°C | 
near ee i Cu 1,72, | 2,07 
Au 1,85 2,28 
R Ag." | | ges 9O 
10 | + 
Schon Price" hat darauf 
og hingewiesen, daB den X- 
Punkten in Reflexion und 
48 T Absorption der Metalle eine 
J besondere Bedeutung im gan- 
“ iy * 
4d | ZE zen optischen Verhalten der 
a | _— Metalle zukommt. Durch ge- 
eignete Messungen lassen 
ah a 7 sich solche charakteristischen 
Fig. 6. Spektrales Reflexionsvermégen von Cu und Au Punkte, welche durch eine 
zwischen Zimmertemperatur und dem Schmelzpunkt Frequenz und den Absolut- 


wert einer optischen Eigen- 
schaft gekennzeichnet sind, auch fiir andere optische GréBen ermitteln, 
Man gewinnt dadurch in verschiedenen Spektralbereichen eine Fiille 


21 Gerritsen, A.N.: Handbuch der Physik, Bd. XIX. _ Berlin-Géttingen- 
Heidelberg: Springer 1956. 
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charakteristischer Konstanten, welche das Verstandnis des optischen 
Verhaltens der Metalle vertiefen kénnen. Zur Markierung der Absorp- 
tionskante oder auch der Bandmitte mégen die X-Punkte von beson- 
derem Interesse sein. 

Beim Schmelzen der Metalle zeigen die Messungen eine sprunghafte 
Anderung der optischen Konstanten. Auch bei Ag laBt die direkte Be- 
obachtung eine unstetige Anderung der Emission erkennen. Die Tabelle 
gibt das Verhaltnis der beobachteten Absorption bei 0,64 im fliissigen 
und im festen Zustand und auBerdem als vergleichbare elektrische GréBe 
[s. Gln. (3) und (4)] das Verhaltnis der spezifischen elektrischen Wider- 
stande**. Hopcson®? maB kiirzlich durch Analyse des reflektierten 
Lichtes die optischen Konstanten von geschmolzenem Ag unter einer 
H,-Atmosphare. Da nicht am festen Material gemessen wurde, ist ein 
genauer Vergleich nicht méglich. Bei 0,64 u ergab sich etwa 2nk,, = 2,0. 
Der Vergleich mit dem entsprechenden Wert am festen Ag bei 830° C 
(Fig. 4) l4Bt wenigstens erkennen, da die Anderung am Schmelzpunkt 
von der erwarteten GrdBe ist. 

Durch den weitgehenden Verlust der Gitterperiodizitat nimmt beim 
Schmelzen die StoBfrequenz H, der freien Elektronen zu. Optische Absorp- 
tion und elektrischer Widerstand wachsen dadurch etwa im gleichen MaBe. 
AuBerdem dndert sich die Steilheit der Polarisationskurve, wie die 
Messungen bei Gold deutlich zeigen. An Hand von Gl. (1) wird dies 
auch leicht verstandlich, wenn man die Anderung von H} relativ zu w? 
beachtet. DaB bei weiterem Erhitzen der Metallschmelze die optischen 
Konstanten sich nicht merklich dindern, deckt sich mit dem sehr kleinen 
Temperaturkoeffizienten des elektrischen Widerstandes geschmolzener 
Metalle*!. 

Herrn Professor Dr. H. Kén1G méchte ich fiir die Bereitstellung experimenteller 
Hilfsmittel danken. Herrn Professor Dr. E. MENzEL danke ich fiir die Anregung 


zu dieser Arbeit und fiir sein férderndes Interesse. Der Deutschen Forschungsge- 
meinschaft sei fiir apparative Leihgaben gedankt. 


22 Hopeson, J.N.: Phil. Mag. 5, 272 (1960). 
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Dissoziation und Umladung 
von Wasserstoff- und Deuterium-Molekilionen 
beim Durchgang durch Wasserstoff 
Von 
ALBERT SCHMID * 
Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 21. November 1960) 


In a beam of Hf or Dj ions passing through hydrogen the following secondary 
particles are produced by dissoziation and charge exchange: H*, H®, and Hg 
(D+, D®, and D9 respectively). The cross sections g,, g,, and g, for the production 
of these particles have been measured in the energy range from 15 keV to 95keV. 
A proportional counter supplemented by an electrostatic field at its immediate 
entrance has been used for detecting and discriminating the different particles. 


1. Einleitung 


Ein Strahl von Wasserstoffmolekiilonen erfahrt beim Durchgang 
durch ein Gas eine Schwachung, die durch folgende Prozesse bewirkt 
wird **: 


1. Hy > Ht + H® Wirkungsquerschnitt o, 


bo 


. Hg >H*++H*+e Wirkungsquerschnitt o, 
. Hy > H°+H°—e  Wirkungsquerschnitt o, 


3 
4. Hi > H}—e Wirkungsquerschnitt o. 


Diese Wirkungsquerschnitte, die vor allem durch die Entwicklung der 
Plasmaphysik an Interesse gewonnen haben, sind in dem Energiebereich 
von einigen bis zu mehreren hundert keV zu einem kleineren Teil? 3, 
fiir Energien zwischen 100 und 800 keV vollstandig* bestimmt worden, 


* Anschrift: Institut fiir Mathematische Physik der Technischen Hochschule 
Karlsruhe. 

** Die Bildung negativer Ionen darf man vernachlassigen (Ref. 2). 

1 DaMoDARAN, K.K.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 239, 382 (1957). 

2 FEDORENKO, N.V., V.V., AFRosimov, R.N., Iv’tn, and D. M. KamMINnKER: 
Soviet Phys. JETP 9, 267 (1959). 

* Barnett, C,.F.: 2. Genfer Atomenergiekonferenz, Bericht Nr. 1789 (1958). 

* SWEETMAN, D.R.: Phys. Rev. Letters 3, 426 (1959). — Proc. Roy. Soc. Lond. 
A 256, 416 (1960). — Herr Dr. SwEETMAN hat mir freundlicherweise vor der Ver- 
offentlichung ein Exemplar zur Verfiigung gestellt. 
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Die Messungen, von denen im folgenden berichtet wird, wurden in 
dem Energiebereich von 15 bis 95 keV, mit Wasserstoff als Ruhegas, fiir 
Wasserstoff- sowie fiir Deuteriummolektilionen* durchgefiihrt. Es 
wurden nicht die obigen Wirkungsquerschnitte bestimmt, sondern drei 
»effektive’’ Wirkungsquerschnitte, die den meisten praktischen An- 
spriichen geniigen, namlich: 


1 =30, +02, (1') 
qo = $6, +0s, (1) 
q3 — One (qa) 


Die GréBen g,, g2, 93 sind Wirkungsquerschnitte fiir die Erzeugung 
sekundarer Strahlteilchen: gq, ist der Wirkungsquerschnitt fiir die Er- 
zeugung eines Paares von Atomionen, g, der fiir die Erzeugung eines 
Paares neutraler Atome (die Partner brauchen nicht den gleichen 
Ort der Erzeugung zu haben) und g, der Wirkungsquerschnitt fiir die 
Erzeugung eines neutralen Molekiils. Dies geht unmittelbar aus der 
Form der Gl. (1’) bis (1”’) hervor; so beschreibt z.B. Gl. (1’) die Tat- 
sache, daB bei ProzeB 1 ein halbes, bei ProzeB 2 ein ganzes Atomionen- 
paar entsteht. 

Das Prinzip der Messung ist folgendes: Ein homogener Molekilionen- 
strahl tritt in eine mit Gas gefiillte StoBkammer ein. Am Ende der StoB- 
kammer wird der Strahl, der nunmehr aus 4 Komponenten besteht, 
namlich Molekiilionen, neutralen Molekiilen, Atomionen sowie neutralen 
Atomen, quantitativ analysiert. 


2. Strahlanalyse 
Die Strahlteilchen werden durch ein Proportionalzahlrohr nachge- 
wiesen. Dabei ist die Hohe des Zahlrohrimpulses fiir ein einfallendes 
Atom nur halb so gro wie fiir ein einfallendes Molekiil**, da bei einer 
Dissoziation die Energie eines Molekiils gleichmabig auf die beiden Atome 
verteilt wird. GemaB ihrer Impulshohe werden also die Strahlteilchen 
in zwei Gruppen getrennt: 


fs und © He”. -. Zahirate A 
2. H+ und H?... Zahlrate B. 


In einem zweiten Schritt wird an eine Elektrode unmittelbar vor der 
Zahlrohréffnung eine Spannung gelegt, so daB keine geladenen Teilchen 


x Allgemeine Betrachtungen, die Wasserstoffmolekiilionen betreffen, konnen 


ohne weiteres auf Deuteriummolektlionen iibertragen werden. ; 
xx Der Ladungszustand der Teilchen spielt keine Rolle. Mit Atomen oder 
Molekiilen sind hier wie auch im weiteren sowohl die geladenen wie neutralen Teil- 


chen gemeint. 
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in das Zahlrohr eintreten kénnen. Mit angelegter Spannung erhalt man 
dementsprechend die beiden Gruppen: 


3. He’... Zanlrate C 
4A; He”... Lathe 


Bei diesem Verfahren muB die Zahlrohréffnung sehr klein gegen den 
Strahlquerschnitt sein, damit die beiden Atome, die vorher ein Molekiil 
gebildet haben, nicht zusammen in das Zahlrohr eintreten und so ein 
Molekiil vortauschen. Die Zusammensetzung des Strahles ist jedoch 
nicht homogen; deshalb liefert erst eine Mittelung tiber den Strahlquer- 
schnitt die gesuchten Zahlraten A,..., D. Eine solche Mittelung wird 
erreicht, wenn die Zahlrohréffnung gleichmaBig iiber alle Punkte des 
Strahlquerschnitts hinweggefiihrt wird. 


3. Apparatur 
Der Molekiilionenstrahl wurde durch Beschleunigung von Jonen aus 
einer ElektronenstoBionenquelle und durch Analyse in einem Magnetfeld 
erhalten. Der parallele Strahl durchlief nacheinander die Kammer Kk J 


| Druckmessung 


Kichtung ger 
7&h/rohrbewegung 


Gaszutuhr 
eestor ee 
' 


Fig. 1. Vakuumsystem (ohne Strahlerzeugung). B J war eine schlitzférmige StrahIblende 0,7 mm x 1,8 mm. 
Die Ablenkplatten von A waren 3,5 cm lang bei einem Abstand von 4mm. K2 war 3 cm lang. Die Schlitze 
Si und S2 hatten die Abmessungen 1mm X 5 mm bzw. 1,2 mmx 7mm. Die effektive Lange der StoB- 
kammer betrug / = 49,3 cm, Durch ein Kreuzschlittensystem konnte das Zahlrohr parallel verschoben werden 


mit der Strahlblende BZ und dem Ablenksystem A, die Druckstufe K 2 
und die StoBkammer A3 (Fig. 1). A3 endigte in einem beweglichen 
Flansch, der die Nachweiseinheit trug. 

Die erforderliche Mittelung der Zahlraten tiber den Strahlquerschnitt 
wurde dadurch erreicht, daB der Strahl in 4 durch eine lineare Sagezahn- 
spannung (Frequenz etwa 300 Hz) elektrostatisch abgelenkt wurde und 
gleichzeitig die Zaihlrohréffnung auf einer Geraden senkrecht zum auf- 
gefacherten Strahl mit konstanter Geschwindigkeit hin und her bewegt 
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wurde (Frequenz etwa 0,03 Hz). Durch die einseitige elektrostatische 
Ablenkung wurde verhindert, daB die in K J gebildeten sekundaren Teil- 
chen einen st6érenden Einflu8 ausiiben konnten. 

Der gewiinschte Druck in der StoBkammer (bis zu 8 - 10~4 Torr) 
wurde durch Gaszufuhr aufrecht erhalten und mit einem Jonisations- 
manometer gemessen. Dieses wurde vor und nach jeder MeBreihe mit 
einem Mac-Leodschen Manometer geeicht. Die Schlitze Si und S2 
dienten als Diffusionswi- 
derstande. Dadurch blieb 
trotz der verhaltnisma- 

Big kleinen Saugleistung Suen f 
der Quecksilberdiffusions- 

pumpen der Druck in K 2 

und K 1 kleiner als 5 -10~° SID come 
Torr bzw. 10~° Torr (mit 


ie Z 
Jonisationsmanometer ge- ssmecaton, 
eZ 
weg 


AE 


messen und auf Wasser- 
stoff bezogen). Der lonen- 
strahl wurde sorgfaltig ddd: z 
justiert, so daB er nicht ‘ 


die Rander von Si und 


S2 streifte. Fig. 2. Scbnitt durch Nachweiseinheit (senkrecht zur Ebene von 
Seay ; Fig. 1). Der Durchmesser des Zahlrohrs R betrug 3 cm, der des 
Die Nachweiseinheit Zahldrahtes 50 u. Die Eintrittséffnung B2 war 50 bzw. 25y ©. 


enthielt auBer dem Zahl- Die Mitte der plattenférmigen Elektrode E war um 4/=1,6 cm 
Pedal, ae er a ee 
E als Kontrollinstrument eine Eintritts6ffnung 0,7mm xX 6mm 

eine Ionisationskammer I 

(Fig. 2). Diese hatte als Eintrittséffnung einen mit einer Zaponlackfolie ver- 
schlossenen Schlitz. Die Kontrolle bestand darin, daB der Strahlfacher 
mit diesem ihn kreuzenden Schlitz abgetastet, d.h. daB der Teilchenstrom 
pro Winkelelement gemessen wurde; dieser Strom war fiir alle Rich- 
tungen im Facher der gleiche. Die Eintritts6ffnung B2 in das Zahlrohr 
wurde mit einer 15 bis 20 my dicken Zaponlackfolie verschlossen. Das 
Zahlrohr wurde von Methan bei einem Druck von 90 Torr durchstromt. 
Lag eine positive Spannung (etwa 1/,, Beschleunigungsspannung) an der 
Elektrode E, dann wurden die geladenen Teilchen abgelenkt, und keines 
erreichte die Offnung B2. Die Schlitzblende S3 verminderte den Durch- 


griff des elektrischen Feldes in die StoBkammer. 


4. Zahlrohrcharakteristik 
Die Gasverstarkung des Zahlrohrs war tiber Stunden auf 1 bis 2% 
konstant und konnte so groB (2 - 10? bis 2 - 403) gewahlt werden, daB das 
Verstarkerrauschen (10° Ionenpaare am Zahldraht) zu vernachlassigen 
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Fig. 3. Impulshdhe in Abhangigkeit von der Molekiilenergie. 
Ausgefiillte bzw. leere Kreise: MeBwerte fiir Wasserstoff- bzw. 
Deuteriummolektile 


Teilchen pro Kana/ 
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a 70 20 30 40 50 60 
Kanalnummer 
Fig. 4. ImpulshGhenverteilung fiir Wasserstoffmolekilionen 
(42 keV) und der daraus entstandenen sekundaren Strahlteil- 
chen. Abszisse ist die Kanalnummer, Ordinate die Teilchen- 
zahl pro Kanal. MeBwerte, die durch Kreuze wiedergegeben 
sind, wurden 10fach tiberhOht. Die Zahlen zwischen den senk- 
rechten Strichen auf der Abszisse geben die integrale Zahl der 
Impulse in diesen Bereichen an. Der Untergrund in der Linie 
der Atome betragt etwa 2,5% der Intensitat dieser Linie 
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Fig. 5. Relative Halbwertsbreite der Linie der Molekiile in 
Abhangigkeit von der Energie. Ausgefiillte bzw. leere Kreise: 
MeBwerte fiir Wasserstoff- bzw. Deuteriummolekiile. 
Ausgezogene Kurve s. Text 


70 80 90 100k 


war. Bei fester Zahlrohr- 
spannung ist die Impuls- 
hohe eine lineare Funk- 
tion der Energie der einfal- 
lenden Molekiile (Fig. 3). 
Diese Abhangigkeit erlaubt 
es, den Energieverlust E, 
der Teilchen in der Zahl- 
rohrfolie abzuschatzen. Da 
auBerdem der Energiever- 
lust in diesem Energiebe- 
reich annahernd konstant® 
ist, so ist E; gleich dem Ab- 
szissenabschnitt, also gleich 
5 keV pro Molekiil. 


Fig. 4 zeigt eine Impuls- 
hdhenverteilung, die mit 
einem Impulshdhenanaly- 
sator aufgenommen wurde. 
Der Untergrund im Impuls- 
spektrum entstand vor al- 
lem durch Streuung der 
Teilchen an Blendenran- 
dern, die deshalb als még- 
lichst scharfe Schneiden 
ausgebildet waren. 


Die relative Halbwerts- 
breite einer Linie steigt bei 
kleinen Energien rasch an 
(Fig. 5) *. Die relative mitt- 
lere quadratische Streuung 
der Impulshéhen ist um- 
gekehrt proportional der 
Zahl der im Zahlrohr ge- 
bildeten primaren Jonen- 


* Die Trennung von Mole- 
kiilen und Atomen bei Primar- 
energien kleiner als 15 keV ist 
deshalbnicht mehr sicher durch- 
zufiihren. 

5 LORENTZ, R.C., and E. un 
ZIMMERMANN: Phys. Rev. 113, 
1199 (1959). 
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paare®, Daraus ergibt sich unter Berticksichtigung des Energieverlustes 
E, fiir die relative Halbwertsbreite b folgender Naherungsausdruck: 
ree /E, 
b~2,3 ye aos (2) 
dabei ist E, die primare Energie der Teilchen und ¢ der Energieaufwand 
pro Ionenpaar. Die in Fig. 5 ausgezogene Kurve wurde nach Gl. (2) 
berechnet mit e =30eV und £,=5 keV. 


5. Durchfiihrung der Messungen 


Die Amplituden der Strahlablenkung und der Zahlrohrbewegung 
wurden so groB gewahlt, daB die Mittelung der Zahlraten alle Strahl- 
teilchen umfaBte, die im Gas unter Winkeln kleiner als 7 - 10-2 rad bzw. 
4-102 rad (15 und 95 keV primare Energie) gestreut wurden. 

Die Zahlrohrimpulse wurden nach geeigneter Verstarkung in einen 
Iweikanaldiskriminator gegeben, so daB die Impulse fiir Molekiile und 
fiir Atome in je einem Kanal weitergeleitet wurden. An jedem Kanal 
waren zwei Zahlgerate angeschlossen, die gleichzeitig mit der Spannung an 
der Elektrode E so geschaltet wurden, daB das eine die geladenen und 
neutralen, das andere nur die neutralen Teilchen zahlte. Gezahlt wurde 
iiber mehrere Perioden der Zahlrohrbewegung, wobei jedesmal bei der 
Bewegung des Zahlrohrs in eine Richtung nur neutrale Teilchen regi- 
striert wurden und umgekehrt. Fiir jede Energie sind auf diese Weise 
die Zahlraten A,..., D bei 3 bis 4 verschiedenen Drucken in der Stof- 
kammer bestimmt worden (einschlieBlich des Druckes bei abgestellter 
Gaszufuhr). Die Variation des Druckes erlaubte es, Effekte zu elimi- 
nieren, die durch Restgas, unvollkommenes Auflésevermégen des Zahl- 
rohrs usw. hervorgerufen werden. 


6. Auswertung 
Man schlieBt aus den Definitionen der Zahlraten A, ..., D (Abschn. DAN 
da von A + B/2 Molekiilionen, die in die StoBkammer eintreten, A—C 
die Zahlrohroffnung erreichen. Der Wirkungsquerschnitt fiir diesen 
Schwund von Molekiilionen ist 9, +4 +63 +0,=h+% 1%: Unter 
der Voraussetzung, da ein Strahlteilchen héchstens einen StoB im Gas 
erfahrt, gilt: 


A= C ns 7 he, cif And 5 
Sere (4 + % + 9s) L-n-p}, (3) 


wenn 1-p die Gasdichte in der StoBkammer und / deren Lange be- 
zeichnet. Weiterhin besteht folgende Beziehung: 
B/2 22 (1 a 2) (4) 


Oa Bia - d+ 42+ 4° 


6 PontEcoRVO, B.: Helv. phys. Acta 23 (2), 112 (1949). 
Z. Physik. Bd. 161 
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d.h., die Zahl der entstehenden Atompaare verhalt sich zu der Zahl der — 
verschwindenden Molekiilionen wie die entsprechenden Wirkungsquer- 
schnitte. Gl. (3) und (4) zusammen ergeben 


(1 +92) -b-n- p= oa ‘In see =X(p). (5) 


Ahnlich erhalt man 


oa 2 4 0 Tor 6 0 QT 02 Q3 O¥ 
- BIA 
a b 


Fig. 6. a X(P) und Y(P) in Abhangigkeit vom Druck (Hf, 70 keV). b Normierte GréBe D/A in 
Abhangigkeit von B/A (Hf, 70 keV) 


In Fig. 6a sind MeBwerte fiir X(p) bzw. Y(p) dargestellt. Aus der 
Steigung der Geraden, die durch die MeBwerte gelegt werden konnten, 
wurden die Werte fiir g,-+g, und gg ermittelt. 

Die Summe ¢, +42 wurde deshalb anstelle der einzelnen Werte von % 
und q, bestimmt, weil die Me8werte der Summe verhaltnismaBig wenig 
streuten. In einem zweiten Schritt wurde dann das Verhialtnis 7 = D/B 
ermittelt (Fig. 6b). Daraus ergibt sich: 


m= (1—7) (4 +4); Jo =7(% +9). (7) 


Dem endlichen Abstand AJ der Elektrode E von der Zahlrohréffnung 
tragt man Rechnung, wenn man C und D durch (1+Al/2)C bzw. 
(1 + Al/l) D ersetzt. 
7. Fehler 
Der durch DoppelstéBe verursachte Beitrag zur Unsicherheit des 
MeBergebnisses ist fiir ¢, +g), ry und gy bei den hier in Frage kommenden 
Drucken im Mittel etwa 2, 3 bzw. 8%. Diese Werte wurden geschatzt 
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mit Hilfe der bekannten’ Wirkungsquerschnitte fiir Umladung von 
H* und H° und unter der Annahme, da der Wirkungsquerschnitt fiir 
H$-Schwund etwa gleich dem fiir H3-Schwund ist. 

Eine andere Fehlerquelle besteht darin, daB zwei Atome zusammen 
in das Zahlrohr eintreten und ein Molekiil vortauschen. Die GréBe dieses 
Effekts ist etwa proportional dem Querschnitt der Zahlrohréffnung. 
Messungen mit Zahlrohréffnung von 50 und 25 yu lieferten tibereinstim- 
mende Ergebnisse; der Vergleich selbst ist wegen der beschrankten 
MeBgenauigkeit etwa auf 5% zuverlassig. AuBerdem wurde dieser Fehler 
durch ,,unechte“ Molekiile mit Hilfe einer gemessenen Winkelverteilung 
der Dissoziationsprodukte berechnet; es ergaben sich 2%. 

Statistische Fehler beim Auszahlen der Teilchen liegen im allge- 
meinen bei 1%; fiir den Fall sehr kleiner Wirkungsquerschnitte (qs) 
konnen sie jedoch 5% erreichen. Die Unsicherheiten bei der Druck- 
messung bedingen den gréBten Fehlerbeitrag, namlich 10%. Tragt 
man allen diesen Fehlerquellen Rechnung, so ergeben sich fiir die Fehler- 
grenzen 9,+ 42, g, und g,, sowie g, etwa 15, 20 bzw. 25%. 


8. Ergebnisse 


In Fig. 7 sind die ermittelten Werte fiir den totalen Dissoziations- 
querschnitt g,+¢_ sowie fiir den reinen Umladequerschnitt g,, in 


6 10% Wolekile 20 30 4 60 G60 100 720 1¥0keV 


Wirkungsquerschnitt 
aS 


% 


a a a 


0 


0 3 4-70 %cmsec | 


2 
Strahlgeschwindigkeit 


Fig. 7.. Wirkungsquerschnitte (pro Molekiil des Ruhegases) in Abhangigkeit von der Strahlgeschwindigkeit. 

Am oberen Rand ist die entsprechende Energie fiir H} vermerkt. Volle bzw. leere Kreise qi totaler entead 

tionsquerschnitt g, + q2 fiir H} bzw. D}. Volle bzw. leere Dreiecke: reiner Umladequerschnitt g, fiir HZ bzw. 
D+. Unterbrochene Kurve: Werte von SWEETMAN 


Fig. 8 die Werte fiir das Verhialtnis 7 =q,/(¢, +4.) aufgetragen. Als 
Abszisse ist die Geschwindigkeit der Strahlteilchen (Wasserstoff sowie 


7 Zum Beispiel: StrER, P.M., and C.F. BARNETT: Phys. Rev. 103, 896 (1956). 
37° 
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Deuterium) gewahlt worden. Der Unterschied der Werte fiir Wasser- 
stoff und Deuterium liegt innerhalb der MeBgenauigkeit, so daf in allen 
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2 
Strahligeschwindigkeit 
Fig. 8. Das Verhaltnis 7 in Abhangigkeit von der Strahigeschwindigkeit. Volle bzw. leere Kreise: MeBwerte 

fiir H{ bzw. D}. Unterbrochene Kurve: Werte von SWEETMAN 


Fallen eine gemeinsame Kurve angenommen werden kann. Die zum 


Vergleich eingetragenen Werte von SWEETMAN?# schleBen sich recht 
gut an. 
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Strahlgeschwinaigkeit 
Fig. 9. Wirkungsquerschnitt (pro Molektil des Ruhegases) fiir die Erzeugung eines Paares von Atomionen q, 
und ftir die Erzeugung eines Paares neutraler Atome g. in Abhangigkeit von der Strahlgeschwindigkeit. Am 
oberen Rand ist die entsprechende Energie fiir aig vermerkt. Unterbrochene Kurven: MeSwerte von 

FEDORENKO (q,) und SWEETMAN (4), 2) 


Die glatten Kurven von Fig. 7 und 8 lieferten die Werte, aus denen 
gq, und gy berechnet wurden (Fig. 9). Die Ubereinstimmung mit den 
Werten von FEDORENKO® (q,;) und denen von SWEETMAN* (g, und 9g.) 
ist zufriedenstellend, wenn man die entsprechenden Fehlergrenzen in 
Betracht zieht*. 


* Vergleich mit weiteren Autoren: s. Ref. 4. 


oe te en aI 
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Eine weitere Vergleichsméglichkeit bietet der Wirkungsquerschnitt 
O2— 03 + O4=%2— UT 4G, der als Umladequerschnitt 6fters gemessen 
worden ist*. Dieser ist in Fig. 10 eingetragen zusammen mit den ge- 
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Wirkungsquerschnitt 


0 3 = 
7 2 -70'cmsec 3 
Strahlgeschwindigkert 
Fig. 10. Umladequerschnitt 9. — 71 + q; (pro Molekiil des Ruhegases) in Abhangigkeit von der Strahlyeschwin- 
digkeit. Am oberen Rand ist die entsprechende Energie fiir HY vermerkt. Unterbrochene Kurve: gemittelte 
Werte §10 


0 


mittelten Werten verschiedener Autoren®21!0, Der Unterschied der 
Werte liegt auch hier innerhalb der Fehlergrenzen. 


Meinem verstorbenen Lehrer, Herrn Professor Dr. Cur. GERTHSEN verdanke 
ich die Anregung und Anleitung zu dieser Arbeit. Herr Dr. K. UrmMEr hat mir in Dis- 
kussionen manchen wertvollen Hinweis gegeben. Herr Professor Dr. E. HUSTER 
und Herr Professor Dr. G. Lauk1en forderten die Durchfithrung und den AbschluB 


dieser Arbeit. 


x Dabei wurde immer nur die gemittelte Zahl der vom Ionenstrahl aus dem 
Ruhegas etnommenen Elektronen bestimmt. 
8 STEDEFORD, J.B.H., and J.B. HAsTED: Proc. Roy. Soc. Lond. A 227, 446 


(1955). 

9 Arrosimov, V.V., R.N., IL’IN and N.V., FEDORENKO: Soviet Phys. (OI 
968 (1958). 

10 ScHWIRZKE, F.: Z. Physik 157, 510 (1960). 
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Uber ein elektronenoptisches Verfahren 
zur Messung des Magnetisierungszustands 
ferromagnetischer Proben 


Von 
CHRISTOPH SCHWINK 
Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 13. Dezember 1960) 


Die Arbeit behandelt die Frage, ob sich auf elektronenoptischem Weg grundsatz- 
lich vollstandige ferromagnetische Messungen ausfiihren lassen. Das Problem wird 
fiir eine einfache geometrische Anordnung, den Zylinder mit Spalt, gelést, die 
dazu nétigen Schritte werden im einzelnen angegeben. Die Maximalinduktion, die 
in einer ganz bestimmten Ebene im Probeninneren erreicht wird, und das dort 
herrschende wahre Feld werden ermittelt. Letzteres wird insbesondere dadurch 
moglich, daB die elektronenoptische Methode die Magnetisierungsverteilung in der 
unmittelbaren Umgebung der Stelle maximaler Induktion zu messen gestattet. 
Das neue Verfahren. das vor allem fiir kleine Proben und niedrige Felder geeignet 
ist, erreicht im Fall eines weichgegliihten Nickeldrahtes (ug ~ 400) bisher eine 
Genauigkeit von rund 2%. 


EFinleitung 


Verschiedene Probleme des Ferromagnetismus lassen es wiinschens- 
wert erscheinen, an kleinen Proben, die ballistischen oder magneto- 
metrischen Messungen nicht mehr zugiinglich sind, vollstandige magne- 
tische Messungen durchzufiihren, also die Magnetisierung an einer Stelle 
der Probe in Abhangigkeit des dort herrschenden Magnetfelds zu be- 
stimmen. Man kann die Frage stellen, ob die Ablenkung eines Elek- 
tronenstrahls im Streufeld eines magnetischen Probekérpers zur Lésung 
dieser Aufgabe herangezogen werden kann, wenn man die Scharfe einer 
elektronenoptischen Abbildung und die Empfindlichkeit mittelschneller 
Elektronen gegentiber Magnetfeldern geeignet ausniitzt. 


Wir haben diese Frage zunachst fiir den einfachen Fall eines Zylin- 
ders mit Spalt untersucht und die experimentelle Anordnung sowie den 
der Auswertung zugrunde liegenden Gedankengang an anderer Stelle 
bereits beschrieben!. Die folgenden Ausfiihrungen sollen die neue Me- 
thode theoretisch im einzelnen begriinden und die dabei auftretenden 
physikalischen Fragen beantworten. 


1 MURRMANN, H., u. Cu. Scuwink: Z. angew. Phys. (im Druck), — Scuwinx, 
Cu., u. H. MurRRMANN: Z. angew. Phys. (im Druck) 
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1. Problemstellung 


Die untersuchte Anordnung ist in Fig. 1 dargestellt. Der magneti- 
sche Flu8, der in den Ebenen +) sein Maximum ®), erreicht, tritt in 
der Spaltmittelebene von der einen Zylinderhalfte auf die andere tiber. 
Die Aufgabe besteht darin, bei einem gegebenen auBeren Feld den FluB 
@, =R*2aB, und das bei +&) herrschende wahre Feld zu bestimmen. 
Die FluBbestimmung sollte auf Grund folgender Uberlegung prinzipiell 
moglich sein: Samtliche magnetische Kraftlinien, welche die Probe bei 
+&, durchsetzen, miissen irgendwo die Probenoberflache schneiden und 
sich im AuBenraum schlie- 
Ben. Die Erfassung aller 
Kraftlinien im AuBen- 
raum liefert demnach zu- 
gleich die Induktion im 
Probeninnern. Der Vor- 


teil der Zylinderanord- oieaon ae z 
nung mit Spalt liegt |! Le a ae | Y 
darin, daB dabei die ee BAG 


N 

~ 

~ aie a a - 
Fe a 


a oe 
os - 
~ ~ 


Kraftlinien im Spalt be- cE 
sonders eng zusammen- pectinases 


gedrangt werden, so daB Fig. 1. Probenanordnung und schematische Darstellung von 
: : Flu8 ® und Magnetisierung J im Innern der Zylinder. Experi- 
hier eine Messung des mentelles Beispiel: 2s=0,14mm; 2R=2,0mm; L=27,0mm; 


Gesamtflusses am ehesten L,=8,5mm. Koordinatenursprung im Spaltmittelpunkt 
méglich erscheint. 

Der elektronenoptischen Messung unmittelbar zuganglich ist die auf 
einem Leuchtschirm beobachtbare Ablenkung 7, die ein Elektronen- 
strahl im Streufeld der Zylinderanordnung erfahrt* und die dem durch- 
laufenen Feld proportional ist?: 


Z=0' f [643] =0'H (1) 
(«’ = Proportionalitatskonstante, § = Elektronenbahn). 


Aus Z, das sich mit groBer Genauigkeit bestimmen 1aBt?, miissen 
die gesuchten GréBen abgeleitet werden. 

Es wird sich herausstellen, da8 der groBte Teil der gestellten Aufgabe 
darin besteht, den Gesamtflu8 ®, zu bestimmen. Sie wird in mehreren 
Schritten gelést, wobei die Bestimmung der Verteilung der magnetischen 
Polarisationsladungen auf dem Zylindermantel zwischen Spalt und 


* Die Wirkung des auGeren Feldes, in dem die ganze Probe liegt, wird durch 
eine Spule kompensiert, so daB die Messung allein das Streufeld der Probe erfaBtt»3 >. 
2 ScHWINK, CH.: Optik 12, 493 (1955). — SCHWINK, Cu., u. H. MURRMANN: 


Z. angew. Phys. 10, 376 (1958). 
3 MURRMANN, H., u. CH. SCHWINK: Z. angew. Phys. 12, 155 (1960). 


302 CHRISTOPH SCHWINK: 


Maxima (+§,) eine Hauptrolle spielt. Bei bekannter Ladungsverteilung 
1aBt sich dann das wahre Feld in der Ebene der Maxima schnell be- 
rechnen. 
2. Verkniipfung zwischen magnetischem FluB ® 
und Feldintegral H 


In der Spaltmittelebene zwischen den Zylinderhalften ist das Magnet-_ 
feld iiberall senkrecht zu dieser Ebene und parallel zur Zylinderachse— 
gerichtet. Ein Elektronenstrahl, der sich in dieser Ebene bewegt, wird 
also senkrecht zur Zylinderachse abgelenkt. Bei den folgenden Betrach- _ 


tungen wird vorausgesetzt, daB das ablenkende Feld so klein ist, da8 der 
Elektronenstrahl darin wohl eine Richtungsanderung erfahrt, aber seine 
Bahn im Bereich des Feldes nur vernachlassigbar wenig von der Bahn 


abweicht, die er ohne Feld durchlaufen wiirde. Diese Voraussetzung | 


stellt experimentell keme wesentliche Einschrankung dar?. 


Zur Ableitung des gesuchten Zusammenhangs zwischen magnetischem _ 
Flu8 ® und gemessenem Feldintegral H wird ein kleiner Umweg ein-_ 
geschlagen, der zusatzlich einen Ausdruck fiir das Feld selbst in eimem ~ 


bestimmten Punkt lefert. 


Wegen der Rotationssymmetrie des Problems gilt: 
H(y)=2 | H@)@z=2 | gee (¢ = Elektronenbahn) (2) 


Diese Integralgleichung kann man, wie LacHENBRUCH®* gezeigt hat, unter Heran- 
zichung der Abelschen Integralgleichung lésen. Von der Abelschen Integral- 
glerchung: 


F(u) = fe(v)(e—v—*av, O<A<1, (3) 
& 


weiS man, daf sie die eindeutige, stetige Lésung hat: 
- 
e(v) = —sinia- | f (we) (v — u)4A-1 du, (4) 


Tt 
a 


vorausgesetzt, daS /(m) einige sehr allgemeine Stetigkeitseigenschaften besitzt und 
f(a) = 0 ist. 


Es werde nun ersetzt: w durch — LE ?(w) durch H(y), a durch — o, 


v durch —r°, g¢(v) durch H(r), 4 durch 0,5. 
Damit geht (3) aber m: 
as a 
Hy) = | H(y) (? — 2) -$a(— 9) = — 2 fm A(r Es a 2 fa 
= fn aa AO Ta 


* Marton, L., I-A. Srwpson and S.H. LacHENBRuCH: J. Res. Nat. Bur. Stand. 
52, 97, RP 2478 (1954). 
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Das ist aber genau Gl. (2); deren Lésung ist also nach (4): 


\?— ye (5 a) 


Substituiert man weiter: y? — +? = p?, d(y?) =d(p?), so wird: 


1 d eral yee d(p?) 
easy |e 
> i (5b) 
4 fa H’ (Vp? ae y?) { = ry’ (y) 
= a CAS A AD era 
= J Ve+? P cc J Jz—-r y 


Durch graphische Integration kann so aus dem der Messung zuganglichen Verlauf 
von H(y) das Feld selbst gewonnen werden “2 


Aus (5) laBt sich auch der Flu8 @ durch die Mittelebene zwischen den 
beiden Zylindern als Funktion von H berechnen*: 


© =22 [ By)rdr=—2f [ats BVP +A) a0 ap 
0 2=0 p—0 
——2/ (p+) |ap =2 [H) 4p 
p=0 v?=0 0 
oder: : 
@=2 fA (yay=% [ Z0) ay. (6) 
0 0 


Dieses einfache Ergebnis besagt, daB sich der gesamte KraftfluB in der 

Spaltmittelebene als Integral tiber die unmittelbar meBbaren Ablen- 

kungen des Elektronenstrahls in dieser Ebene (vgl. Fig. 2) ergibt. 
Kénnte man Z(y) bis zu beliebig groBen Werten y messen, so wiirde 


sich WA (y) dy =0 ergeben, da der gesamte KraftfluB @ durch die Spalt- 
0 


mittelebene wegen div § =0 verschwinden muB. Anders ausgedriickt 
kann man sagen, @ setzt sich aus zwei Anteilen zusammen, dem ge- 
suchten Flu8 @®,, der im Spalt und dessen naher Umgebung von der 
einen Zylinderhalfte auf die andere iibergeht, und dem entgegengesetzt 
gleich groBen Flu8 @,, der von den spaltfernen Enden der Zylinder- 
anordnung herriihrt: 


© = ©, + ©, =0. 


* Es wird das cgs-System beniitzt, fir das im Vakuum 86= gilt. 
5 MURRMANN, H.: Diplomarbeit, II. Phys. Institut der Universitat Miinchen, 


1958. 
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Die Wirkung von ®, ist im Spalt gegeniiber derjenigen von ®, sehr 
klein, fallt aber mit wachsendem Abstand y viel langsamer ab als die- 


Z(mm) 


Gs 10 15 20 y/[R 


Fig. 2. Elektronenablenkung Z in der Spaltmittelebene als Funktion des Abstands y von der Probenachse. 
Gegliihtes Nickel. Daten der Anordnung wie in Fig.1. o0,% Punkte aus verschiedenen Messungen; 
ausgezogene Kurve: berechnet unter Zuhilfenahme der MeBpunkte [ (vgl. Text Abschnitt 4) 


jenige von ®, und ist fiir groBe Abstande y (groB verglichen mit der 
Spaltausdehnung) allein vorherrschend. Daher sinkt auch die MeBkurve 
Fig. 2 fiir groBe y (v=3 R) 
unter Null, wahrend im 
Spaltinnern, y< R, D, gro- 
a Be positive Ablenkungen Z 


bewirkt. 
} Fig. 3 zeigt die Ver- 
haltnisse in schematischer 
Y Darstellung, wobei die an- 
— gegebenen Achsenwerte die 
Yt 


a ye GrdBenordnung der bei Mes- 
FENN sungen an weichem, gegliih- 
we 


Jicle 
Fig. 3. Schematische Darstellung des Zustandekommens der tem Nickel gefundenen 
MeBkurve Fig. 2. a Kurve, wie sie von ®, allein herriihren Werte geben. Die Figur 


wiirde; ——— MeBkurve; b Kurve, wie sie von @, allein laBt v t d di 
herrtihren wiirde; /// 9; \\\ ®g. Beachte den a Vermuten: Un pa 
MaBstabsunterschied zwischen Z< 0 und Z>0 Vermutung wird sich besta- 


tigen —, daB der FluB, 
welcher der Flache B, unter der MeBkurve bis zu deren Schnittpunkt 


s,; mit der Abszisse entspricht, bereits den wesentlichen Teil von © 


0 
ausmacht. 


Dem wahren Wert fiir ®) kann man sich nur dadurch weiter nahern, 
daf§ man die von ®, verursachte negative Elektronenablenkung in Spalt- 
nahe zu ermitteln sucht (Kurve b in Fig. 3) und damit die MeBkurve 
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korrigiert. Wie man leicht einsieht, entspricht namlich die zwischen 
Kurve b und MeBkurve liegende Flache ebenfalls dem gesuchten FluB @,. 


Im Beispiel des gegliihten Nickeldrahtes, das fiir die numerischen 
Angaben — auch im folgenden — herangezogen wird*, ist die Flache 
2B,=5,6 mm?; dem entspricht nach (6) ein FluB von 0,25 J’cm? und 
eine Induktion von 7,95 I” (s. Abschnitt 4). 


3. Wirkung des entgegengerichteten Flusses 
Die ,, Quellen“ des Flusses ®, sind, wie ein Blick auf Fig. 1 zeigt, die 


Polarisationsladungen oy~ oe auf dem Mantel der beiden Zylinder- 


halften ftir | x|>|&,| und die auf den spaltfernen Endflachen. Gefragt 
wird nach der Wirkung von ®, auf die Messung der Elektronenablen- 
kung Z in der Spaltmittelebene. Das Experiment liefert die Lage der 
Maxima +£,, und zwar ergibt sich?, selbst fiir sehr schmale Spalte, 
|E,| so groB, daB zur Berechnung des Gegenfelds im Spalt die magneti- 
schen Ladungen zwischen +&, und den Endflachen auf der Zylinder- 
achse angeordnet werden diirfen, ohne daB dadurch ein merklicher 
Fehler entsteht. 


Als magnetische Gesamtladung wird in erster Naherung der aus B, 


folgende Wert Qo ee = | Z dy gewahlt und fiir die Verteilung 


47 


0 . 
dieser Ladung auf der Zylinderachse die Annahme gemacht, daB sie 
fiir den gegliihten Nickeldraht gleich derjenigen sein wird, die ein 


Zylinder des Schlankheitsgrads wie Ek und der Suszeptibilitat x = oo 
hat, und die sich recht genau berechnen 1aBt". 


Das von beiden Stabhalften stammende Feldintegral in der Spalt- 
mittelebene lautet: 


z 
— cdx iE, 
F.(«=0, 9) =2Rta-2) f vii a mat (7) 
&o 


dx +42 


Nach Wurscumipr® wird fiir die Magnetisierungsverteilung einer Stab- 
halfte gesetzt: 


eee) ee (eae =-.) 
I(x) =10(1 a (72) Co jes . 
* Die Messungen wurden von Herrn H. MurrMann ausgefiihrt?. 


6 WurscHMIpT, J.: Theorie des Entmagnetisierungsfaktors und der Scherung. 
Braunschweig 1925. 
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Die c, sind bei gegebener Geometrie und Suszeptibilitat bestimmbare 
Konstanten. Speziell fiir y=0, den Spaltmittelpunkt, folgt mit (7): 


24 


’ In — 
H.(x= 0,9 =0) = 4a Tol 2 (Fo pt ay 2 fee 
(8) 


Da die c, mit wachsendem y rasch abnehmen, geniigt es im allgemeinen, 
zur numerischen Auswertung nur c, und c, zu beriicksichtigen. 

Um beurteilen zu kénnen, 

l wie stark die gewahlte La- 

dungsverteilung den Wert des 

a interessierenden Feldintegrals 

l H,(0) beeinflu8t, wird mit 

~ Zahlen, die experimentellen 

‘S :! Verhaltnissen entsprechen, 

ila oe ag ea H,(0) nach (8) bestimmt und 


Spalt 


L 
ty ¥ 


Fig. 4. Verschiedene Annahmen iiber den Magnetisie- mut W erten aus Ladungs- 
rungsverlauf der Probe zum spaltfernen Ende hin. verteilungen verglichen, die 
1 Fiihrt auf obere Grenze fiir H,(0), Formel (9). 2 Verlaut AB ob d t & 
nach WURSCHMIDT (qualitativ). 3 Ftihrt auf verbesserte gewll obere und untere Gren- 
untere Grenze. 4 Fiihrt auf untere Grenze, Formel (10) zen des wahren Wertes le- 
fern. 

Eine obere Grenze fiir H,(0) erhalt man dann, wenn man die Ge- 
samtladung linear auf der Achse so verteilt, daB sie auf den Endflachen 
verschwindet (Fig. 4). Fiir diesen Fall berechnet man: 


Andererseits muB sich eine untere Grenze ergeben, wenn man die Ge- 
samtladung ganz am Stabende konzentriert. Das liefert: 


Ms (x =, y= 0) An 4k aly : (4 0) 


Zahlenwerte, die dem behandelten Beispiel entsprechen, sind: 


L=27mm, R=1mm, & =8,5 mm, C, =0,72, c. =0,055. 


Damit wird nach (8): H,(x =0,y =0) =—0,190- R2aJ,, 
nach (9): H°%(x =0, y =0) =— 0,207 R®¢z Vie 
nach (10): HPS (x =0, y =0) = — 0,148 R?x Jy. 


Den Wert der unteren Grenze kann man etwas verbessern, indem 
man, was ohne nahere Begriindung angefiihrt sei, ein Viertel der 
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Gesamtladung auf den Endflachen, den Rest quadratisch auf dem Man- 
tel verteilt. Das fiihrt auf: 


>0 


Mit obigen Zahlenwerten gibt das: 
FPS 1a — 04 — 0) = — 0,409. R? a To: 


Man ersieht aus diesen Betrachtungen, daf selbst sehr grobe Annahe- 
rungen an die wahre Ladungsverteilung den gesuchten Wert von H, (0) 
in enge Grenzen einschlieBen, so dafi{ man den aus der Wiirschmidt- 
Reihe folgenden Wert als richtig mindestens innerhalb 5% ansehen 
dart. Diese Genauigkeit ist voll ausreichend, da ihr eine Unsicherheit 
in der Elektronenablenkung Z von rund 0,005 mm entspricht, was 
bereits unterhalb der MeBgenauigkeit liegt. 

Die bisherigen Abschatzungen des von ®, herriihrenden Feldinte- 
grals H,(0) in der Spaltmittelebene bezogen sich aut den Spaltmittel- 
punkt (x=0, y=0). Mit zunehmender Entfernung y von diesem 
Punkt nimmt H,(x=0, y) langsam ab, doch erfolgt diese Abnahme 
nach (7) sehr langsam und betragt bis zu den Entfernungen y, bei 
denen die MeBkurve (Fig. 2) die Abszisse schneidet (etwa 3 Stabradien), 
weniger als 3%. Man hat daher die MeBkurve von Z(y) von Fig. 2 
im MeBbereich mit dem konstanten Wert Z,=«’'H,(0) zu korrigieren. 

Macht man das bis zur Abszisse s, von Fig. 3, so erhalt man einen 
neuen, vergroBerten Wert fiir B,, mit dem man erneut auf die geschil- 
derte Weise ®, und daraus H, (0) berechnen kann, um so auf iterativem 
Weg zu einem Grenzwert zu gelangen. Dieser ergibt dann bereits einen 
gegeniiber dem letzten Abschnitt verbesserten Wert fiir den gesuchten 
Flu8 @, und die Induktion By. Im genannten Beispiel erhalt man fiir 
letztere 8, 721°. 

Es fehlt jetzt zum wahren @, im wesentlichen noch der der Flache 
zwischen der MeBSkurve und der negativen Elektronenablenkung 
(Kurve b in Fig. 3) fiir y> s,R entsprechende Flu8. Um diesen zu er- 
mitteln, soll im folgenden Abschnitt eine analytische Darstellung der 
MeBkurve Z(y) versucht werden. Sie wird, zusatzlich zur Abschatzung 
des noch fehlenden Flusses, die Méglichkeit er6ffnen, mit nur drei MeB- 
punkten die ganze Kurve Z(y) zu gewinnen, was die Messung erheblich 
abkiirzt. 


4. Rechnerische Darstellung der MeBkurve Z(y) 

In den beiden vorangegangenen Abschnitten wurden der Messung 
unmittelbar Angaben iiber den magnetischen Flu8 und damit iiber In- 
duktion und Magnetisierung entnommen. Es gilt ja O=—R?a B= 
4R2n2I, wenn die magnetische Feldstarke gegeniiber 42/7 vernach- 
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lassigbar ist. Die gesamte magnetische Ladung @ hangt mit diesen 
GréBen zusammen durch 0 = R?aI = @/42. 


Im folgenden wird gewissermaBen umgekehrt vorgegangen, indem 
aus Annahmen iiber die Verteilung magnetischer Polarisationsladungen 
auf den Oberflachen unserer Probenanordnung der Verlauf der MeB- 
kurve Z(y) bestimmt werden soll. Die Uberlegungen des letzten Ab- 
schnitts zeigen, daB dazu allein die einander gegeniiberstehenden Spalt- 
flachen und die Mantelflachen vom Spalt bis zur Lage der Maxima 
+, zu betrachten sind, wenn man nur jeden MeBwert mit Z, korrigiert. 


Aus den Oberflachenladungen 1a8t sich das Feld in einem beliebigen 
Punkt und auch das der Messung unmittelbar zugangliche Feldintegral 
H ableiten. Man findet fiir das von der x-Komponente des Feldes H, 
stammende Feldintegral: 


E— x 
(€— x)? + (g— 9)? 


af, (14) 


wie in? beschrieben wurde. Integriert wird dabei iiber die Probenober- 
flache. Im vorliegenden Fall tritt allein diese Komponente auf, da in 
der Spaltmittelebene (x=0) das Feld parallel zur Probenachse (= x- 
Achse) ist. Man kann daher schreiben: 


H, (x =0, y) =Hy) =2 fo gt (12) 


Sr ias-o" 


Obil. 


Die Probenoberflache setzt sich zusammen aus dem Zylindermantel und 
den einander gegeniiberstehenden Spaltflachen (¢ =-++s). Die Flachen- 
elemente sind’: 
2fuanta = = dn dé, Afspar = 2 yr? —P dn. 

Die Integration nach 7 lat sich fiir die Mantelflache sofort durchfiihren, 
da hier die Oberflachenladung o =o,, wegen der Rotationssymmetrie 
des Problems nur von € abhangt. Fiir die Spaltflachen sei angenommen, 
daB sie eine homogene Flachenbelegung o =o,, tragen, was sicher um so 
besser erfiillt ist, je kleiner die Spaltbreite ist. Unter dieser Voraus- 
setzung kann man auch iiber die Spaltflachen unmittelbar integrieren. 


Die Integrale werden am besten durch Partialbruchzerlegung im 
Komplexen berechnet?8, Da der Beitrag beider Stabhalften in der 
Spaltmittelebene gleich ist, wird einfach das Integral iiber eine Stab- 


? OBERMAIR, G., u. CH. SCHWINE: Z. Physik 160, 268 (1960). 


8 OBERMAIR, G.: Diplomarbeit, IT. Phys. Institut der Universitat Miinchen, 
1959. 
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halfte, z.B. die rechte, doppelt genommen und man erhalt: 


fo 
H(y) =—42xR | oy ‘)| ! Fas, : d 
J MO es eta (+ e—ie| al 
13 


— 4700.5 (V(s +7)? +R? + Y(s—iy)? + R? — 2s) 
= — (Hy (y) + H.p(y)). 


Das Ergebnis ist rein reell, wie es sein mu8 und kann fiir den Spalt- 
ladungsanteil bereits in endgiiltiger Form angegeben werden: 


H.p(y) = Scop | /R/(R® + 9? + 92)? — 4R* y2 + (REF s*— 2) —s]. (14) 
Die weitere Bestimmung des Mantelladungsanteils setzt Angaben tiber 
die Form der Funktion oy, =o, (€) voraus. Deren allgemeiner Verlauf 
ist aus Fig. Se ersichtlich. Vom Spalt an fallt die Dichte der magneti- 
schen Ladungen monoton im engeren Sinn ab und verschwindet an der 
Stelle €, wo der Flu8B durch die Probe am grdften ist. Man kénnte 
zunachst daran denken, diesen Kurvenverlauf durch eine Potenzreihe 
anzunahern, wie das auch WURSCHMIDT® macht. Man miiSte damit 


x 
ast, €, £,746mm 
Fig. 5. Verteilung der Polarisationsladungen oy auf dem Zylindermantel zwischen Spalt und &. a, b Phy- 
sikalisch sinnvolle Polygonnaherungen; c, @ physikalisch nicht sinnvoll; e schematische Darstellung. 
Naheres s. Text 


aber bis zu sehr hohen Potenzen von & gehen, da der Anstieg der La- 
dungsdichte in unmittelbarer Spaltnahe sehr steil ist. Dadurch wiirden 
nicht allein die Integrationen tiber dauBerst miihsam, man hatte auch 
viele Parameter durch Vergleich mit ebenso vielen MeBpunkten zu be- 
stimmen, wahrend diese Anzahl doch méglichst klein gehalten werden 
soll. 

Es wurde daher versucht, die Ladungsverteilung o,() durch einen 
Polygonzug anzunahern, der am Spalt stetig an die Spaltflachenbele- 
gung os, anschlieBt und bei €=€, zu Null wird. Es hat sich heraus- 
gestellt, daB bereits mit einem Polygonzug aus drei Geradenstiicken die 
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MeBkurve Z(y) ~H (y) befriedigend beschrieben werden kann. Damit 
gehen, wegen der physikalisch zu fordernden Stetigkeit der Ladungs- 
verteilung, in das Endergebnis nur drei unabhangige Parameter ein, 
die durch Vergleich mit drei Me8punkten festzulegen sind. Die beiden 
Ecken des Polygonzugs (vgl. Fig. 5a) werden so gewahlt, da dieser 
monoton im engeren Sinn verlauft und daB die resultierende Gesamt- 
ladung méglichst klein wird. Letztere Forderung besagt, daB die ge- 
samte Feldenergie des Systems sich auf einen Minimalwert einstellen 
wird. Auf diese Weise ergibt sich, daB die Abszisse des ersten Eck- 
punkts, £,, etwa eine halbe Spaltweite von der Spaltendflache entfernt 
zu liegen kommt und recht empfindlich die Ladungsverteilung beein- 
fluBt, wahrend die Lage des zweiten Eckpunkts, &,, bei einem Abstand 
von etwa 0,5 bis 0,8 Stabradien vom Mittelpunkt, fiir den Verlauf des 
Ladungsabfalls und die Gesamtladung eine nur geringe Rolle spielt. 


Fiir jedes Geradenstiick des Polygonzugs hat oy, die Form: 
oy~(£—A), A =const. Das fiihrt in (13) auf die Integrale: 


aeie. 


die OBERMAIR® berechnet hat zu: 


1 1 
oe Sy ees aes nm =0,14 
(Re+ (E+eyyt ~ (RE —it : 


= , = E 2y + W. 
F== Ino", I, =W, + 2y arctg—— — 


, : F do a8 ‘ 3 
Bezeichnet man die Steigungen ne der drei Geradenstiicke mit - ae 7 
: 2 


S MEG 
(vy =1, 2,3), und nennt 2705, —=—m, so leitet man fiir den Mantel- 
anteil Hj,(yv) von H(y) den Ausdruck ab: 
Hy (y) = 2 (6, Fi + BoFs— mF), (15) 


mit den Abkiirzungen: 


(\° bezeichnen die Integrationsgrenzen, gegeben durch die Eckpunkte 
des Polygons.) 


ae 
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Entnimmt man nun drei MeBpunkte Z(y,) der Messung, so erhalt 
man aus (13), (14) und (15) ein lineares Gleichungssystem fiir die drei 
Unbekannten m,, 8, und f,: 


H (y,) =2%) = 2[m(W.(E=s)—28+F) -—AFi—AFi]. (16) 


Die dritte Gerade des Polygonzugs ist mit dem Endpunkt der zweiten 
eindeutig festgelegt. 

Man hat so mit nur drei MeBpunkten eine Ladungsverteilung vom 
Spaltrand s bis zur Maximumsstelle é, gefunden und weiterhin damit 
auch einen Wert fiir die Gesamtladung Q,, den FluB ®) und die In- 
duktion B,. Im Beispiel des gegliihten Nickeldrahtes erhalt man so fiir 
85s 10,0 LF. 

In Fig. 2 wird fiir dasselbe Beispiel nochmals gezeigt*, wie gut das 
geschilderte Verfahren die MeBkurve darzustellen gestattet. Die MeB- 
punkte Z(y,) sind dabei so ausgewahlt, daB sie einerseits médglichst 
weit auseinander liegen, andererseits méglichst genau aus der Messung 
zu entnehmen sind. 

Die eben ermittelten Werte fiir Q,, ®, und By stellen obere Grenzen 
fiir die gesuchten wirklichen Werte von Gesamtladung, Flu8 und 
Maximalinduktion dar. Denn einmal ist die wahre Ladungsverteilung 
glatt und wird durch den Polygonzug nur grob angenahert, zum anderen 
aber gibt die dritte Gerade der Polygonnaherung die Verhaltnisse in 
der Nahe von &, wo oy verschwindet, nicht richtig wieder, die Ladungs- 
dichte wird sich vielmehr mit wesentlich flacherer Steigung dieser Stelle 
nahern als mit der Steigung 65. Doch kann man dariiber aus Messungen 
in der nahen Umgebung des Spalts, die zur Festlegung des Polygonzugs 
dienten, keine sicheren Aussagen gewinnen (vgl. Fig. 5a). Hierzu sind 
vielmehr Messungen in unmittelbarer Nahe von £, erforderlich. Im 
nichsten Abschnitt soll gezeigt werden, daB daraus dann wirklich auf 
die Ladungsverteilung in der Nahe dieser Stelle geschlossen werden 
kann. 

5. Magnetische Ladungsverteilung um die Stelle 
maximaler Induktion 

Das Maximum der Magnetisierung an der Stelle & der Zylinderan- 
ordnung ist um so flacher, je gréBer der Schlankheitsgrad, also das Ver- 
haltnis Gesamtlange zu Durchmesser, ist. Es la8t sich in erster Nahe- 
rung stets durch eine Parabel beschreiben: 


Resi celta Sol) * (17) 
Man kann eine einfache Methode angeben, diesen Ansatz fiir einen im 


Experiment vorliegenden Fall zu rechtfertigen. Nach MuRRMANN?* wird 
&, elektronenoptisch bestimmt als diejenige Stelle, wo die Elektronen, 


Z. Physik. Bd. 164 38 
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welche unmittelbar an der Probenoberflaéche vorbeilaufen (y=), nur 
senkrecht zur Probenachse abgelenkt werden, weil nur eine H,-Kom- 
ponente insgesamt auf sie wirkt. Fiir gréBere Abstande y von der Probe 
muB sich diese Stelle zur Spaltmittelebene hin verschieben, da die Null- 
stelle der y-Komponente des Streufeldintegrals, H, =0, wegen der Un- 
symmetrie der Ladungsverteilung ebenfalls zur Stabmitte hin wandert. 
Man kann daher aus der Art, wie sich die gemessene Lage des Maximums 
mit zunehmendem Abstand y von der Probe verschiebt, Aussagen 
iiber die Symmetrieverhalt- 
nisse der Ladungsvertei- 
lung bei & machen. Das 
Experiment zeigt®, daB 
erst bei groéBeren Entfer- 
nungen (y> 2,5 R) der Ort 
H,, =0 sich zur Spaltmitte 
hin zu bewegen beginnt. 
Das bedeutet, daB die na- 


OT E; 10 y{R here Umgebung des Maxi- 


Fig. 6. Elektronenablenkung Z in der Ebene x= &,; die Probe mums durch den symme- 
liegt dabei in einem hdheren AuBenfeld als in den andern 4 a 
MeBbeispielen trischen Ausdruck (17) be- 


schrieben werden darf. 
Aus (17) folgt fiir die Mantelladung in der Umgebung des rechten 
Maximums®8; 


== RI,c(é —&). (18) 


Damit kann man in die Formel (11) eingehen und erhalt, wenn man 
iiber den ganzen Mantel einer Zylinderhalfte integriert, mit x =€, einen 
Ausdruck fiir das Verhalten des Feldintegrals H, in der Ebene % be 
mit wachsendem Abstand y von der Probenachse. Nach y entwickelt, 


lautet das Ergebnis unter Vernachlassigung héherer Glieder: 


H,(x = &), y) 


i ERWOA { 
=4R¢aIye((L + —ny ( 
ARealyc|(L 4 a (Ley) I T(g 


>0 


(19) 


Lf 


1 iy 
emerge 
Das Wesentliche an dieser Beziehung, die OBERMAIR fiir den einfachen 
Zylinder abgeleitet hat’, ist der in Probennahe lineare Abfall von Ae 
mit wachsendem y. Genau das liefert auch das Experiment (Fig. 6), 
so dal} man die Méglichkeit hat, die GréBe I): ¢ experimentell zu be- 
stimmen : 


I,.¢= sae ot 1 aZ(y) 


4R?n? dy |y—r (Rizr) 200 diye eRe 


® MuRRMANN, H.: Persénliche Mitteilung. 
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Damit kennt man nach (18) auch die Verteilung der Mantelladungen 
in der Nahe von &j: 


Sonal es (21) 
Die Ladungsdichte verhalt sich also in Maximumsnihe linear in € und 
wird hier durch eine Gerade dargestellt, die in der Beziehung des letzten 
Abschnitts die Steigung £, besitzt*: 


dou B R aZ | ) 
ie Bie 5 Day (2Rx)2 a’ ates Rasa Sages ee a y=R a) 
Die SchluBbetrachtungen des 
letzten Abschnitts forderten, £~“ 
: sui. G56 
daB By< ys sei. Das ist in 
dem schon mehrfach zitier- %” 
ten Beispiel auch der Fall: 4% 
Bo:P3 1:2. 053 
Man kann jetzt noch wei- gy ! 
tergehen und die neue Aus- ! 
sage zu einer Korrektur der =—&,70 50 E & 


Gesamtladung Q, und der Fig. 7. Abnahme der Gesamtladung Q)~ I, (relativer MaB- 
Maximalinduktion By beniit- #2») mit fy das anib, wi wal de bei & eumesin 
zen. Der Grundgedanke dabei Naheres s. Text 

ist, an der Polygonnaherung 

fiir die Ladungsverteilung auf dem Mantel festzuhalten, den Polygonzug 
aber aus vier Geradenstiicken zusammenzusetzen und der vierten Geraden 
die Steigung f, zu geben. Der Eckpunkt zwischen dritter und vierter Ge- 
raden, &,, der als neuer Parameter hinzukommt, wird so gelegt, daB er die 
nach dem letzten Abschnitt zu hohen Werte Q,, ®) und B, méglichst er- 
niedrigt. Das erreicht man um so besser, je gr6Ber der Abstand des Eck- 
punkts & von &j ist (Fig. 7). Der Verkleinerung von Q, wird aber da- 
durch eine Grenze gesetzt, daB bei zu groBer Annaherung von & an den 
nachsten Eckpunkt, &,, die Ladungsverteilung nicht mehr monoton im 
engeren Sinne bleibt (Fiz. 5b—d). Im betrachteten Beispiel darf man 
&, nicht kleiner als etwa 0,5 &) machen. 

Auf diese Weise findet man eine verbesserte Verteilung der Polari- 
sationsladungen, die sowohl die Verhaltnisse in Spaltnahe als auch die 
in Maximumsnihe richtig beschreibt. Ihr entsprechen Werte fiir Q) und 
B,, die nur wenig von den im vorigen Abschnitt ermittelten oberen 
Grenzen abweichen, im Beispiel um rund 4% (By) =9,05 I’). 

Auch der neue Wert fiir B, diirfte noch eine obere Grenze der wirk- 
lichen Maximalinduktion darstellen, da die Knickpunkte der durch 


* In! wurde dg/dx an Stelle von fy geschrieben. 
38* 
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einen Polygonzug beschriebenen Ladungsverteilung magnetostatisch 
ungiinstig sind und von der wahren Verteilung sicher vermieden werden 
(vgl. nachsten Abschnitt). 

Bevor die Giite der Naherung durch eine scharfere Abschatzung der 
unteren Grenze von B, noch erhartet wird, muB darauf hingewiesen 
werden, da den bisherigen Betrachtungen das in Abschnitt 2 bestimmte 
Gegenfeld zugrunde lag. Mit dem neuen Wert der Gesamtladung und 
damit des Gesamtflusses erhéht sich dieses etwas, was im Sinne eines 
iterativen Verfahrens wiederum eine Stcigerung von Qp nach sich zieht. 
Es geniigt der erste Schritt dieser Iteration, der Q, und damit By im 
Beispiel um etwa 2% wieder erhéht, da die weiteren Schritte véllig ver- 
nachlassigbare Korrekturen bringen. Die so gewonnenen Werte fiir Dy 
und B, werden daher als vorlaufige Endwerte des Verfahrens betrachtet. 
Sie betragen im Beispiel ®, =0,31 cm’, By =9,85 TI, und man kann 
nach dem ganzen Gang der Ableitung annehmen, den wahren Werten 
damit schon sehr nahe gekommen zu sein. 


6. Ringladungsnaherung und untere Grenze 
der Maximalinduktion By 

Im letzten Abschnitt wurde gezeigt, wie die meBbare Ladungsver- 
teilung in Maximumsnahe zu einer Verbesserung des Polygonzugs, der 
die Verteilung der Mantelladung beschreibt, verwendet werden kann. 
Dazu wurde der lineare Ladungsverlauf in der Umgebung von &, der 
durch die Steigung f, charakterisiert ist, so weit in Richtung zur nach- 
sten Polygonecke, &, verlangert, daB der Polygonzug noch monoton im 
engeren Sinne blieb (Fig. 5). Eine weitere Annaherung des Eckpunkts &, 
an €, wiirde dann, wie schon gesagt, die physikalisch zu fordernde 
Monotonie verletzen, die gesamte magnetische Ladung Q, aber noch 
mehr verringern (Fig. 7). Man kann sich auf diese Weise einer Ladungs- 
verteilung nahern, die schematisch in Fig. 5d gezeichnet ist. Den Grenz- 
fall stellt schlieBlich eine Ladungsverteilung dar, bei der die Zacke der 
Fig. 5d — unter weiterer Verminderung der Gesamtladung — zu einem 
Strich entartet, was einer Ringladung am Ort des Strichs, &,, entspricht. 
Es soll gezeigt werden, daB sich damit eine untere Grenze der Gesamt- 
ladung gewinnen laBt. 

Halt man daran fest, da® der Messung auBer der Steigung fy nur drei Mef- 
punkte in Spaltnaihe entnommen werden, so laBt es sich auch so einrichten, daB 
auBer einer von & bis zum Spalt mit dem linearen Anstieg fy verteilten Ladung, 
einer homogenen Spaltendflachenladung und einer Ringladung keine weiteren 
Ladungen auftreten. Formal folgt diese Méglichkeit daraus, da die beschriebene 
Ladungsverteilung, nachdem f, bereits aus der Messung im Maximum bekannt ist, 
in der Ladungsdichte der Spaltendflache mj, dem Ort der Ringladung &, und der 


Starke der Ringladung fs, drei weiter verfiigbare Parameter hat, die durch die 
drei gewaihlten MeBpunkte eindeutig festgelegt werden. 
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Die Gesamtladung Qo, die zu dieser Ladungsverteilung mit Ringladung gehort, 
stellt eine untere Grenze der wahren Gesamtladung dar. Denn beim umgekehrten 
kontinuierlichen Ubergang zur wahren Ladungsverteilung mu8 die Ringladung 
auseinandergezogen und durch eine glatte Kurve ersetzt werden, was nach obigen 
Darlegungen mit einer Zunahme der Gesamtladung verbunden ist. Doch sollte 
die Ladungsverteilung mit Ringladung an den tatsachlichen Wert fiir die Gesamt- 
ladung recht nah herankommen, da sie sich sowohl in Maximumsnahe wie in Spalt- 
nahe an die Messungen anlehnt. In dem mittleren Bereich der Probe, zwischen 
Spalt und Maximum, wird die Naherung allerdings versagen und zu kleine Werte 
der Polarisationsladungen lefern. 

Zur Berechnung der Ladungsverteilung mit Ringladung wird zunachst mit 
Hilfe von Formel (13) ermittelt, welches Feldintegral H, und daraus, welche Elek- 
tronenablenkung Z die lineare Mantella- 
dung oy), = Bo (€ — &,) an den drei Stel- 

2R2X 
len y,, die als MeBpunkte genommen wer- 
den, hervorruft. Dann werden letztere 
jeweils um den berechneten Betrag vermin- 
dert. Damit ist die lineare Ladung zwi- 
schen Maximum und Spalt beriicksichtigt- 

Um jetzt die Endflachenladung und 
Ort und Starke der Ringladung aus den Fig. 8. Anderung der Starke der Ringladung fs 
drei MeBpunkten zu bestimmen, geht man am Spaltrand mit dem Ort der &, gesuchten 
giinstig so vor, daS man zunachst die Ringladung 
Ringladung an einer willkirlichen Stelle 
&, anbringt und dann noch zusatzlich eine zweite Ringladung, etwa am Spaltrand, 
&=s, annimmt. Man erhalt dann das Gleichungssystem: 


H(y,) = ee oe He (Vy) =e pine (s, Vy) AF Ring (er, Vy) o (23) 
Z(y,) bezeichnet dabei die verkleinerten MeSpunkte, Hyp (») stellt den Spalt- 
flachenanteil dar, der sich nach (14) berechnet, und ARing sind die Ringladungs- 
anteile, fiir die gilt: 
E yes: 


Hring (§, 9) = 8U RBs 73 


(24) 


w= Ret —4Ry?; wp 2+ e+ PtP) 

2aRB- = gesuchte Starke der Ringladung an der Stelle é, 
Damit liefert (23) Werte fiir B,, Be, und Osp- Lost man das Gleichungssystem fiir 
verschiedene Werte &,, so findet man, daB die Ringladung am Spalt, f,, fiir kleine 


E, negativ, fiir groBe positiv ist. Graphisch erhalt man mit hinreichender Genauig- 
keit diejenige Stelle ,, fiir die Bs verschwindet (Fig. 8) und weiter den dafiir gel- 


tenden Wert fe,. 


So hat man die gesuchte Ladungsverteilung mit Ringladung er- 
mittelt, und kann die ihr entsprechende Gesamtladung sofort angeben: 


Ozes = R270 0,p + 27 RBs, (25) 


Die am Musterbeispiel durchgefiihrte Rechnung ergibt hierfiir einen 
Wert, der einer Induktion By =9,50 I entspricht und damit um rund 
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6% unter dem Wert aus Abschnitt 3 mit korrigiertem Gegenfeld (By = 
10,20 I’) hegt, der eine obere Grenze war. 


Nach MuRRMANN® gelangt man zu einer unteren Grenze fiir die Gesamtladung 
auch auf die Weise, da8 man zu dem Ladungswert von Abschnitt 3, welcher der 
um das Gegenfeld korrigierten Flache unter der MeSkurve Fig. 2 bis zu deren 
Schnittpunkt s, mit der Abszisse entspricht, noch eine Ladung hinzuzahlt, die aus 
einer mit der Steigung 6) auf dem Mantel vom Spalt bis & verteilten Ladung folgt. 
Auch damit werden die Verhaltnisse in Spalt- und Maximumsnahe richtig beschrie- 
ben, und die sich ergebende untere Grenze fiir Q, ist praktisch gleich der aus der 
Diskussion der Ringladung gewonnenen. 


Der wahre Wert fiir Q, liegt jetzt zwischen engen Grenzen. Nimmt 
man beide als mindestens 1—2% zu klein bzw. zu groB an, was weiter 
durchgefiihrte Betrachtungen sinnvoll erscheinen lassen, so erhalt man 
die Gesamtladung mit einer Genauigkeit von 1—2%. Das ist beim 
bisherigen Stand der Entwicklung der neuen Methode sehr befriedigend. 
Im betrachteten Beispiel ergeben sich so die endgiiltigen Werte: 


By =9,80 40,20, ©, =0,308 £0,006 IF em?2. 


Sie stimmen mit denen des letzten Abschnitts praktisch iiberein, 
was fiir die Gtite der 4-Geraden-Naherung spricht. 


7. Entmagnetisierendes Feld und lokaler Entmagnetisierungs- 
faktor 


Nachdem in den vorangegangenen Abschnitten sowohl die Induk- 
tion By an den Stellen + & der Probenanordnung und verbunden damit 
auch die naherungsweise Magnetisierungsverteilung langs der gesamten 
Probe ermittelt wurde, bleibt noch die Aufgabe, das wahre Feld zu be- 
stimmen. Diese Aufgabe werde ftir die ausgezeichnete Stelle &, geldst, 
da hierfiir By ermittelt wurde und auBerdem die Magnetisierung ein 
Maximum durchlauft, was der erreichbaren Genauigkeit der magneti- 
schen Messung zustatten kommt. 


Das entmagnetisierende Feld bei § wird aus der nach dem Voran- 
gehenden bekannten Verteilung der magnetischen Polarisationsla- 
dungen berechnet. Der Hauptanteil dazu wird von den der Stelle Eo 
unmittelbar benachbarten Ladungen stammen§®, wie sie aus der Messung 
in der Ebene x =&) bekannt sind (Abschnitt 5). Es geniigt, das Feld 
nur fiir den Punkt auf der Probenachse zu bestimmen, da gerade an der 
Stelle maximaler Induktion von einer radialen Anderung der Magneti- 
sierung meist abgesehen werden kann? 1°, Dann lautet das Integral fiir 
das von den Mantelladungen dieser einen Stabhalfte in &, hervorgerufene 


10 FIARALDSON, S., and B. MyrGREN: Ericson Technics No. 2, 285—315 (1959). 
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Feld®: 
Ls 
IANS net dt Nase sees 


ai du (uw? + R28 


(26) 


wobei zur Vereinfachung der Abszissennullpunkt an die Stelle &) gelegt 
ist. Nach Friiherem gilt fiir die Ladungsverteilung um &,, die bis zum 
Spalt (—Z,) und zum spaltfernen Ende (L,) fortgesetzt gedacht wird: 
TSF t= cw’). 

Damit laBt sich die Integration geschlossen und elementar aus- 
fiihren und liefert: 


Ei (Ejia 2B r0]y: x 
x {ale Sin Fe + We Sin rs Rpren Taeaseey Arte I27) 
* He pees aR 


Zu diesem Anteil kommen noch die Beitrage folgender Ladungen, die 
alle kleiner als der eben berechnete sind und in der Reihenfolge ab- 
nehmender GréBe aufgefiihrt seien: 1. Die Ladungsverteilung um Spalt 
und Spaltumgebung, gekennzeichnet durch B,, Bo, und B,*, vergréBert 
das Gegenfeld um etwa 40% im berechneten Beispiel. 2. Die Ladungen 
der spaltfernen Endflachen vergréBern das Gegenfeld weiter um etwa 
8%. 3. Die lineare Ladungsverteilung um das entfernte Maximum bei 
— &, verkleinert das Gegenfeld um etwa 2%. 

Da die Berechnung dieser Anteile ganz analog zur durchgefiihrten 
verlauft, wird darauf verzichtet, auf sie im einzelnen einzugehen. 

Man hat damit das gesamte entmagnetisierende Feld H, in der 
Ebene x=&, gewonnen und erhalt das wahre Feld H, unmittelbar 
durch Uberlagerung mit dem angelegten ajuBeren Feld H,: H, =H,+ .. 

Ebenso einfach la8t sich ein lokaler Entmagnetisierungsfaktor fiir 
diese Ebene angeben zu: N;, = — = : 

Fiir das Beispiel des gegliihten Nickeldrahtes findet man: 

H, =— 0,063 +0,002 Oe; mit H, =0,085 Oe wird also das wahre 
Feld bei £): Hy (£o) =0,022 Oe und schlieBlich der lokale Entmagne- 
tisierungsfaktor N:, = 0,082. 


8. Priifung der Methode 


AbschlieBend soll kurz dargelegt werden, auf welche Weise die neue 
elektronenoptische MeBmethode einer Priifung unterzogen werden kann. 
Dazu hat man ganz allgemein die beiden Méglichkeiten, einerseits nach- 
zusehen, ob das Verfahren in sich geschlossen ist, d.h. im vorliegenden 


* Da die lineare Ladung mit der Steigung fy durch (26) bereits beriicksichtigt 
wurde, ist eine entsprechende Korrektur an den f,, B, und f, anzubringen. 
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Fall, ob die gefundene Magnetisierungsverteilung auch solche Messungen 
richtig beschreibt, die nicht in unmittelbarem Zusammenhang mit der 
durchgefiihrten Bestimmung eines lokalen Magnetisierungszustands 
stehen, und andererseits zu vergleichen, ob das Ergebnis mit dem nach 
einer anderen, unabhangigen Methode gewonnenen iibereinstimmt. 

Tests der ersten Art lassen sich verschiedene durchfithren. Ein be- 
sonders empfindlicher ist z.B. der, die Elektronenablenkung Z in der 
Ebene €, am Probenrand absolut zu bestimmen (bisher ging nur der 
Gradient dieser Ablenkung in die Betrachtungen ein, vgl. Abschnitt 5). 
Die Durchfiihrung des Vergleichs, auf die nicht naher eingegangen 
werden soll, ergibt, daB einem gemessenen Wert von Z =0,15 mm ein 
berechneter von Z =0,14 mm gegeniibersteht, was innerhalb der Fehler- 
grenzen von Experiment und Theorie liegt. Dieses wie ahnliche andere 
Ergebnisse zeigen, da die neue Methode im oben geschilderten Sinn in 
sich geschlossen ist. 

Zur Priifung mit einer unabhangigen Methode ist es naheliegend, die 
ballistische MeBmethode heranzuziehen. Doch zeigt diese gerade bei 
vergleichbar kurzen Proben Schwierigkeiten. Vorldufige Vergleichs- 
messungen an kurzen Drahten (L =27 mm) mit der elektronenoptischen 
Methode und an langen (L =500 mm), sonst aber gleichen, Drahten mit 
der ballistischen Methode ergaben sehr gute Ubereinstimmung®. Uber 
ausfiihrliche Untersuchungen hierzu, die im Gange sind, wie zu Pro- 
blemen, bei denen die besonderen Vorteile der neuen Methode ausge- 
niitzt werden, soll spater berichtet werden. 


Zum SchluB sei auch an dieser Stelle Herrn Professor Dr. W. RoLLWAGEN sehr 
fiir sein stetes Entgegenkommen gedankt, Herrn Dipl.-Phys. H. MuRRMANN fiir 
Diskussionen, férdernde Kritik und wertvolle Hinweise. 
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Die Piezoelektrizitat und Elektrostriktion 
des Seignettesalzes* 
Von 
GUNTHER SCHMIDT 


Mit 11 Figuren im Text 
(Eingegangen am 7. November 1960) 


Das Seignettesalz ist zwischen —18 °C und + 24 °C ferroelektrisch. Die spontane 
Polarisation P, erzeugt eine piezoelektrische Deformation und erniedrigt die 
Kristallsymmetrie. Infolgedessen treten im ferroelektrischen Gebiet unter anderen 
die Konstanten g,,, (m= 1, 2, 3) neu auf. Nach bisherigen Vorstellungen sind diese 
proportional P.. Die Proportionalitatsfaktoren 2Q,,, bedeuten Elektrostriktions- 
konstanten, die keine anomale Temperaturabhangigkeit besitzen und in den para- 
elektrischen Bereichen unmittelbar meBbar sein sollen. 
Es wurden die g,,,, Q,,, Sowie g,, aus Dehnungs- und Polarisationsmessungen im 
niederfrequenten elektrischen Wechselfeld bestimmt. Zur Ausschaltung von Do- 
maneneffekten war die Uberlagerung eines Gleichfeldes erforderlich. Es zeigte sich, 
daB g,, und praktisch auch Q,, die bekannte bzw. erwartete GroBe und Tempe- 
raturabhangigkeit besitzen. Dagegen sind g,, und g,,, die beide positives Vor- 
zeichen haben, nicht proportional P.. In den paraelektrischen Bereichen steigen 
Q,, und Q,, bei Annaherung an die Curie-Punkte sehr stark an und nehmen mit 
wachsender Polarisation ab. MHieraus folgt, daB die dielektrische Sattigungs- 
konstante B von der mechanischen Spannung abhangen miiBte. Oberhalb des 
oberen Curie-Punktes liegt Q,, iiber Q,3;, unterhalb des unteren ist es umgekehrt. 
Die aus den Q,,, berechnete Druckabhangigkeit der Umwandlungspunkte stimmt 
nicht mit den MeBwerten von Bancrort tiberein. Die Ursache dafiir kénnte in 
einer Druckabhangigkeit der Q,,, zu suchen sein, die wiederum eine Abhangigkeit 
gewisser wahrer elastischer Konstanten von der Polarisation zur Folge hatte. 
Die Ergebnisse werden im Zusammenhang mit der ferroelektrischen Anomalie des 
Seignettesalzes diskutiert. 

Einleitung 


Bei der thermodynamischen Beschreibung der Ferroelektrizitat geht 
man im allgemeinen von der Voraussetzung aus, daB die Umwandlung 
von der nichtpolaren, paraelektrischen in eine polare, ferroelektrische 
Phase — einschlieBlich sdmtlicher Begleiterscheinungen — allein auf 
dielektrische Anomalien zuriickzufiihren ist*~®. Dementsprechend 

* Gekiirzte Fassung der Habilitationsschrift (Halle 1960). 


1 Capy, W.G.: Piezoelectricity. New York 1946. 

2 Mason, W.P.: Piezoelectric Crystals and their Application to Ultrasonics. 
New York 1950. 

3 DEVONSHIRE, A.F.: Adv. Physics 3, 86 (1954). 

4 ForsBERG jr., P.W.: Piezoelectricity, Electrostriction and Ferroelectricity. 
In S. FLiccr, Handbuch der Physik, Bd. XVII. Berlin-Géttingen-Heidelberg : 
Springer 1956. i 

5 KAnzic, W.: Ferroelectrics and Antiferroelectrics. In F. Seitz and D. TuRN- 
BULL, Solid State Physics, IV. New York 1957. 
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wird die Deformation der Elementarzelle und damit die Anderung der 
Kristallsymmetrie als spontaner, d.h. durch die spontane Polarisation 
verursachter reziproker Piezoeffekt bzw. als spontane Elektrostriktion 
verstanden. Die zu der neuen Kristallklasse gehérige, zusdtzliche 
Piezoelektrizitat sieht man als eine durch die spontane Polarisation 
linearisierte Elektrostriktion an*. Die wahren piezoelektrischen und 
elektrostriktiven Konstanten miiBten deshalb eine normale Abhangigkeit 
von der Temperatur besitzen, und sie diirften insbesondere an Umwand- 
lungspunkten keine UnregelmaBigkeiten zeigen **. 

Diese Annahmen wurden durch Beobachtungen an verschiedenen 
Ferroelektrika nahegelegt. So verhalten sich z.B. beim Seignettesalz 
(KNT) und Kaliumphosphat (KDP) die piezoelektrischen Konstanten gy 4 
bzw. £3, weitgehend normal. Die mit der ferroelektrischen Umwandlung 
verbundene spontane Deformation liegt zum mindesten in derselben 
GréBenordnung wie die aus diesen GréBen und der spontanen Polarisation 
berechnete piezoelektrische Deformation. Es sind jedoch noch keine 
genaueren Ergebnisse iiber die neu auftretenden piezoelektrischen Kon- 
stanten sowie iiber die ihnen zugrunde liegenden Elektrostriktions- 
konstanten bekannt. Der iiberragende Betrag von g,, beim KNT und 
von gs, beim KDP stand bisher einer genauen Bestimmung der anderen 
GréBen, insbesondere derjenigen, die quadratische Effekte beschreiben, 
im Wege. Nur beim Bariumtitanat, das in der paraelektrischen Phase 
nicht piezoelektrisch ist, konnten sowohl die elektrostriktiven als auch 
die im oberen ferroelektrischen Bereich existierenden piezoelektrischen 
Konstanten gemessen werden®’. Hier sind offenbar die oben angegebe- 
nen Beziehungen erfiillt, d.h. die piezoelektrischen Konstanten und die 
spontane Deformation lassen sich aus der spontanen Polarisation und 
den im paraelektrischen Bereich gemessenen Elektrostriktionskonstanten 
berechnen. Diese Werte sind auch mit der Druckabhangigkeit des oberen 
Umwandlungspunktes® vereinbar. 

Die 1m folgenden beschriebenen Messungen verfolgten das Ziel, die 
entsprechenden Beziehungen beim Seignettesalz zu untersuchen. Dieser 
Kristall erschien deshalb von besonderem Interesse, weil bei ihm die 
Ferroelektrizitat auf den verhaltnismaBig kleinen Bereich von + 24° C 
bis — 18° C beschrankt ist. AuBerhalb dieses Gebietes besitzt er jeweils 


* Im folgenden soll eine elektrisch erzeugte Deformation zunachst dann elek- 
trostriktiv heiBen, wenn sie dem Quadrat der elektrischen Polarisation bzw. der 
elektrischen Verschiebung proportional ist. 

** Mit ,,wahr' bezeichnet man diejenigen Konstanten, welche in den elektro- 
mechanischen Grundgleichungen bei Verwendung der elektrischen Polarisation 
bzw. der elektrischen Verschiebung als unabhangige elektrische Variable auftreten. 

8 Scumipt, G.: Naturwissenschaften 45, 8 (1958). 

? BERLINCOURT, D., and H. JAFFE: Phys. Rev. 111, 143 (1958). 

8 Merz, W.J.: Phys. Rev. 77, 52 (4950). 
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dieselbe Symmetrie. Waren hier ebenfalls saimtliche Anomalien aus- 
schlieBlich auf die dielektrischen zuriickzufiihren, so miiBte auch die 
Struktur unverandert bleiben. Die Temperaturabhangigkeit der Elektro- 
striktionskonstanten des einen paraelektrischen Gebietes miiBte sich aus 
der des anderen extrapolieren lassen. Bisher liegen lediglich Messungen 
der spontanen elektrostriktiven Deformation vor®. Die sich daraus er- 
gebende Volumenelektrostriktion ist jedoch nicht mit der bereits frither 
untersuchten Druckabhangigkeit der Curie-Punkte vereinbar?. 


Die elektromechanischen Grundgleichungen fiir das Seignettesalz 

Beim KNT ist die Ferroelektrizitét auf die Richtung der kristallo- 
graphischen a-Achse beschrankt, die mit der x-Achse des rechtwinkligen 
Koordinatensystems zusammenfallt!. Weil im folgenden nur Kompo- 
nenten der elektrischen Variablen in dieser Richtung interessieren, 
werden sie nicht besonders gekennzeichnet. 

Die Beziehung zwischen der elektrischen Feldstarke & und der elek- 
trischen Verschiebung D bzw. der Polarisation P — diese beiden GréBen 
kénnen wegen der groBen Dielektrizitatskonstante im hier benutzten 
rationalisierten MKS-System als identisch angesehen werden — ist sehr 
genau bekannth!: 

E=AP+ BP. (1) 


In den paraelektrischen Gébieten bedeutet A die unmittelbar (mit 
verschwindender Feldstaérke) meBbare reziproke Anfangssuszeptibilitat, 
fiir die jeweils ein Curie-WeiBsches Gesetz gilt: 


o—@O 
= 2 
A= ae (2a) 
bei Temperaturen # oberhalb des oberen Curie-Punktes @,, und 
Beles (2b 
A see (2b) 


unterhalb des unteren @,. Die beiden Curieschen Konstanten haben die 
Werte?® 
Ci) An e,- 178. CV *m* Grad (3a) 
C, = 42 &)- 93,8 CV 1m Grad. (3 b) 


Die Sattigungskonstante B ist von der Temperatur unabhangig und hat 


den Wert! 
B = 60-10 Vm’ C-3(+10%). (4) 
9 Bancroft, D.: Phys. Rev. 53, 587 (1938). 
10 Standards on Piezoelectric Crystals 1949: Proc. Inst. Radio Engrs. N.Y. 37, 


353 (1949). 
11 Miser, H.E.: Phys. Verh. 9, 214 (1958). 
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Im ferroelektrischen Gebiet ist A negativ und kann dort aus (1) mit 
E=0 und P =P, aus der spontanen Polarisation F, berechnet werden: 


A=— BP. (5) 


Die spontane Polarisation wiederum laBt sich aus den dielektrischen 
Hysteresiskurven bestimmen. Sie erreicht bei etwa 5° C ein Maximum. 
An derselben Stelle geht A durch ein Minimum!. 

In einem Kristall kann die elektrische Polarisation mit einer mecha- 
nischen Deformation verbunden sein. Die entsprechenden sechs Deh- 
nungskomponenten S;* lassen sich rein formal als Potenzreihen von P 
darstellen: 

Si Sutin Unwt intakes (6) 
(S128 OP SAS 


Die g,,; heiBen piezoelektrische Konstanten, die Q,,,,; Elektrostriktions- 
konstanten. Welche der g,,; und Q,,,,; von Null verschieden sind, hangt 
nur von der Kristallklasse ab, zu welcher der betreffende Kristall gehért. 
Beim paraelektrischen, orthorhombischen Seignettesalz hat das Schema 
der piezoelektrischen Konstanten die folgende Gestalt: 


oO “ONg Feed 
Oe 0 MO ETO (7) 
Ce Uy kates 


2,4 ist die einzige mit der ferroelektrischen Richtung zusammenhangende 
Konstante. In den paraelektrischen Bereichen kann sie auf Grund bis- 
heriger Untersuchungen als wahre Konstante angesehen werden?*?%}8, 
Fiir das Curie-Gebiet liegen noch keine eindeutigen Ergebnisse vor. 
Beim ferroelektrischen Seignettesalz ist in Gl. (6) fiir A, die Summe 
aus der spontanen Polarisation P. und der induzierten P einzusetzen: 


Si = 8B + GaP + Ought 20s RP ++. (8) 


Hierin bedeutet der erste Summand eine spontane Scherung in der 
y-z-Ebene. Sie verringert die Symmetrie des urspriinglich orthorhombi- 
schen Kristalls, wie JAFFE erstmalig betonte’. In der entsprechenden 
Klasse des nunmehr zum monoklinen System gehdrenden Seignette- 
salzes hat das Schema der piezoelektrischen Konstanten die Form 


Bir Sik’ Sis tia? Ue 
0 0 0 O &5 86 | (9) 
0 Win 0) On €agn Seer 


* Bezeichnungen wie in 19, 
12 LICHTENSTEIN, R.M.: Phys. Rev. 72, 492 (1947). 
18 Muser, H.E.: Z. Physik 145, 621 (1956). 
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Dabei ist die urspriingliche Bezeichnung der Achsen beibehalten worden, 
entgegen den sonst bei diesem System iiblichen Regeln?”. 
Von den neu auftretenden monoklinen Konstanten miiBten die g,,, 
(m =1, 2, 3) den Koeffizienten von P im letzten Glied der Gl. (8) ent- 
sprechen: 
Sim = 20 ume. (10) 


Beim Seignettesalz sind also wenigstens Q13;, Qj12 und Q4;3 von Null 
verschieden. Infolgedessen mu8 die spontane Polarisation auBer der 
piezoelektrischen Scherung noch eine elektrostriktive Deformation in 
Richtung der drei Koordinatenachsen verursachen, die dem dritten Term 
in Gl. (8) entspricht. 

Von diesen drei GréBentripeln — den ElektrostriktionskonstantenQ,,, 
den monoklinen piezoelektrischen Konstanten g,,, und den spontanen 
elektrostriktiven Dehnungen — ist bisher nur das letztere genauer unter- 
sucht worden, und zwar aus der Anomalie der thermischen Expansion 
in Richtung der drei Koordinatenachsen innerhalb des Curie-Gebietes 
(Mason und Woop?). Daraus ergab sich fiir die Elektrostriktions- 
konstanten 

Un — om Ge | 
Ogee mC (11) 
Qn2=—2.2m'C>, | 


Aus diesen Werten folgen fiir die g,,, maximal — namlich bei 5° C, dem 
Maximum der spontanen Polarisation — die Werte 


24, = — 0,02 m2C+ 
Bis 20:0030 m2 C= (12) 
213 = —0,0054 m? Cas 
Sie liegen mindestens eine GréBenordnung unter g,4, wofiir MAson® 
ge 0,189 mr" C™ (13) 
angibt. 

Die im zweiten Summanden von Gl. (8) enthaltene Konstante gy4 
miiBte denselben Wert besitzen wie in den paraelektrischen Bereichen, 
bzw. diirfte zum mindesten an den Umwandlungspunkten keine Anoma- 
lien aufweisen. Allerdings ist hierbei folgendes zu beachten: Diese 
Konstante wird im allgemeinen als gi2 des 45° um die x-Achse gedrehten 
Kristalls gemessen. Die Transformationsgleichung fiir diesen Fall 


lautet?!: 
S12 = + {S14 + (£12 + £13)}- (14) 


Wahrend also auBerhalb der beiden Curie-Punkte g12 =% S14 ist, kommt 
im ferroelektrischen Bereich noch ein Beitrag durch die monoklinen 
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Konstanten g,, und g,, hinzu. Nunist aber das ferroelektrische Seignette- 
salz infolge seiner Domanenstruktur im allgemeinen stark verzwillingt. 
Deshalb ist dieser am gesamten Kristall tatsachlich beobachtete Beitrag 
von g,, und g,, ZU gj2 nicht eindeutig, sondern von der zufalligen Orien- 
tierung der einzelnen Bereiche abhangig. Weiterhin ist bei der Bestim- 
mung von g; dafiir zu sorgen, daB durch den MeBvorgang die Domanen- 
struktur nicht verandert wird, weil die damit verbundene Deformation 
ebenfalls zu gj2 beitriige. Diesen beiden Tatsachen, die grundsatzlich — 
bei allen Untersuchungen im ferroelektrischen Bereich zu beachten sind, 
hat man offenbar nicht immer die erforderliche Aufmerksamkeit ge- ~ 
schenkt. 

Die Q,,,; besitzen ebenso wie die g,, ; eine zweifache Bedeutung. Aus 


Ooms 


der Existenz der elastischen Enthalpie, deren Differential 
dH, =#do—S;dT,+E,,dP,,* (45) — 
(o = Entropie, T; = mechanische Spannungen) lautet, folgt mit Gl. (6): 


me fa _ 
eS; eH, GE, 


| eg ——— = —_—- 16 
ee ch GT, GE, eT; OM 
und 
20 i Pe, eee eee (17) 
es Gk, ck, GT; o&,, ck, OF, oF; © 


Q,...; beschreibt aiso auBer der Elektrostriktion zugleich die Abhangigkeit 
der dielektrischen Impermeabilitat ¢E,,/éP, von der mechanischen Span- 
nung. Beim Signettesalz miiBte demzufolge GE/éP von T,, T, und Ty 
abhangen. Hieriiber hegen im einzelnen noch keine experimentellen 
Ergebnisse vor. Dagegen ist der EinfluB eines hydrostatischen Druckes JJ 
auf die dielektrischen Eigenschaften untersucht worden®. Daraus laBt 
sich die Summe der drei Q,,,, bestimmen: 


an = 2 (Qi + Qrr2 + Aras) = 2Q,- (18) 


Diese wiederum ist unmittelbar mit der Druckabhangigkeit der Curie- 
Punkte verkniipft. Mit (1) und (2) folgt namlich aus (48): 


20, 
a one (198) 
am oberen und 
ae €0; 
20=2 4 (190) 


am unteren Curie-Punkt. Dabei ist lediglich vorausgesetzt, daB die 
Curie-Konstanten C, und C; vom Druck unabhangig sind. Weil aus den 
in ({1) angegebenen Werten fiir Q, eine negative GréBe folgt, miiBte — 
ein hydrostatischer Druck den oberen Curie-Punkt zu hdherer, den — 
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unteren zu tieferer Temperatur verschieben. Im Widerspruch hierzu 
fand BANcrorT® in beiden Fallen einen Anstieg: 


00, = 
or = 1,073/9,81 - 10-§ Grad m2 N71, (20a) 
CO — 3,769/9,81 - 10-7 Grad m? N> 
ay te me oe radm 4 (20b) 
Damit ergibt sich 
Q, = — 2,75 m*C}, (21 a) 
Q,= 1,85 m*C-}, (21b) 


Fiir die hydrostatische piezoelektrische Konstante 


Sy Pranks kis (22) 


mu8 nach Gl. (10) beztiglich des Vorzeichens dasselbe gelten wie fiir Q,. 
Nach Capy? sollte sich im Gegensatz zu den g,,, g, verhaltnismaBig 
leicht messen lassen, ohne daB Stérungen durch g,, auftreten, weil ein 
hydrostatischer Druck keine Schubspannungen erzeugen kann. Zwar 
sollen entsprechende Versuche positiv ausgefallen sein, die Ergebnisse 
waren jedoch nicht einfach zu deuten bzw. nicht reproduzierbar. Zum 
Teil wird das darauf zuriickgefiihrt, daB bei der adiabatischen Kompres- 
sion der Fliissigkeit, die zur Erzeugung und Ubertragung des hydro- 
statischen Druckes dient, Temperaturanderungen auftreten und sich 
deshalb dem gesuchten Effekt ein pyroelektrischer tiberlagert. Allerdings 
erwahnt Capy bei der Beschreibung der Versuchsanordnung nichts von 
einer MaBnahme, die fiir eine Ausrichtung samtlicher Domanen vor 
den Messungen gesorgt hatte. AuBerdem ware zu tiberlegen, ob ein 
hydrostatischer Druck, der auf einen Vieldomanenkristall wirkt, nicht 
doch zusatzliche Beitrage zu g, liefern kann, und zwar einmal durch Um- 
orientierungen, zum anderen durch die Konstante g,, infolge Schub- 
spannungen, die zwar nicht im gesamten Kristall, wohl aber innerhalb 
einzelner Bereiche denkbar sind. 


Me8methode 


Die Bestimmung sowohl der piezoelektrischen als auch der elektro- 
striktiven Konstanten erfolgte durch Messung der Deformation und der 
Polarisation im niederfrequenten Wechselfeld. Die dazu verwendete 
Apparatur ist bereits an anderer Stelle beschrieben worden!*. Fiir die 
vorliegende Aufgabe war jedoch eine besondere Halterung der Kristalle 
erforderlich. Die Form und Orientierung der Proben zeigt Fig. 1. Die 
Kantenlaingen betragen 2 bzw. 10mm. Die gestrichelte sowie die ihr 
gegentiberliegende Flache _ besitzen aufgedampfte Silberelektroden. 


14 ScumipT, G.: Exp. Techn. Phys. 6, 250 (1958). 
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Wahrend der Messung befindet sich die Probe zwischen den zwel 
Keramikstabchen a und } (Fig. 2), von denen das untere starr mit der 
x Halterung verbunden ist, wahrend das obere 
iiber einen Piezoquarz (mit X-Schnitt) und 
Z den Stab c durch Federkraft angedriickt 
wird. Zu diesem Zweck ist c in der Nahe sei- 
Y ner Enden durch je drei Schlaufen aus diinnem 


Fig. 1. Form und Orientierung der ; a é 
Seignettesalzkristalle Stahldraht elastisch aufgehangt (Fig. 2 unten). 


| Die periodischen piezoelektri- 


B schen bzw. elektrostriktiven Defor- 
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mationen der Probe werden mit Hilfe 
des Quarzes kompensiert. Dazu muB 
diesem ebenfalls eine Wechselspan- 
nung geeigneter Frequenz, Ampli- 


tude und Phase zugefiihrt werden, bis 
die Verriickungen des Stabes c ver- 
schwinden. Deren Nachweis erfolgt 
mit Hilfe der Frequenzmodulations- 
technik!. Die gesuchte Deformation 
kann man danach aus der elektri- 
schen Spannung am Quarz und des- 
sen Piezomodul 
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berechnen. Es lassen sich Langen- 
anderungen bis zu ungefahr 3 -10°°m 
kompensieren. Die MeBgenauigkeit 
betragt maximal einige 10m. 
Wahrend der Messung befindet sich 
der Teil der Anordnung, welcher die 
Probe und den Quarz enthalt, in 
einem Thermostaten, dessen Tempe- 
ratur zwischen — 30 °C und + 40 °C 
geregelt werden konnte. In diesem 
Bereich kann man d,, des Quarzes 
als konstant ansehen’. 

In einer derartigen Halterung 
ist der Kristall mechanisch nicht 
frei. Aber anscheinend hatte die 
Beanspruchung durch die Keramikstabchen a und 6 keinen EinfluB auf 
die piezoelektrischen und elektrostriktiven Eigenschaften der Probe, 


15 Cook, R. K., and P.G. WEISSLER: Phys. Rev. 80, 712 (4950). 
16 BECHMANN, R.: Phys. Rev. 110, 1060 (1958). 


Schnitt A-B 
Fig. 2. Zur Halterung der Kristalle (s, Text) 
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denn eine Veranderung der mechanischen Spannung innerhalb der 
durch das Gerat bedingten, zulassigen Grenzen machte sich im allge- 
meinen nicht in den Ergebnissen bemerkbar. 


Fig. 2 zeigt die Einspannung der Probe fiir den Fall, daB die Kon- 
stanten g,, und Q,,, bestimmt werden sollen. Dabei mu8 die Defor- 
mation in Richtung der elektrischen Polarisation erfaBt werden. Die 
Halterung zur Messung von gy; und Q;, bzw. von g,3 und Q,;3 sowie 
von £19 zeigt Fig. 3. 

Bei Messungen im ferroelektrischen Gebiet 
muB darauf geachtet werden, daf der Kristall 
nicht verzwillingt ist. AuBerdem darf die MeB- 
spannung keine Umorientierung ferroelektri- 
scher Bereiche verursachen. Diese beiden 
Forderungen lassen sich durch Uberlagerung 
einer Gleichspannung erfiillen. Das ist aber 
nur dann médglich, wenn die Probe eine _ Fig. 3. Einspannung der Kristalle 
geniigend kleine Leitfahigkeit besitzt. Beim ie aaa te Ti ee 
Seignettesalz ist diese Bedingung im allge- 
meinen nicht erfiillt. Nur wenn der Kristall zuvor einige Zeit bei 
etwa 40°C getempert worden war, lieBen sich die Versuche, einwandfrei 
durchfiithren!. Allerdings mu8te wahrend dieser Zeit der MeBraum 
(mit Silikagel) hinreichend trocken gehalten werden. 


Die piezoelektrische Konstante gj; , 


Entsprechend Gl. (14) lieBe sich zwischen den beiden Curie-Punkten 
aus den gemessenen Werten fiir gy. nur bei Kenntnis von g,, und g43 die 
gesuchte GréBe g,, ermitteln. Wegen der Ferroelektrizitat des Seignette- 
salzes gibt es aber eine viel einfachere Moglichkeit: Eine Umkehrung der 
Domanen im elektrischen Feld bedeutet eine Richtungsumkehr der 
kristallographischen a-Achse, wobei nur die monoklinen Konstanten ihr 
Vorzeichen andern. Deren Beitrag zu giz macht sich deshalb bei ent- 
gegengesetzt gleich groBen Vorspannungen durch ebensolche Abwei- 
chungen von 3% g,4 bemerkbar. Diese GroBe ist also das arithmetische 
Mittel der durch zwei derartige Messungen erhaltenen Werte fiir gio. 
Dabei ist nur vorausgesetzt, daB sich in beiden Fallen der entgegen- 
gesetzt gleich groBe Polarisationszustand einstellt. 

In diesem Zusammenhang sei auf eine Moglichkeit zur Bestimmung 
der spontanen Deformation hingewiesen. Deren Vorzeichen andert sich 
namlich zugleich mit demjenigen der spontanen Polarisation. Deshalb 
beschreibt die Dehnung S3 bzw. S3 in Abhangigkeit von der elektrischen 
Feldstiarke eine Hysteresekurve, welche der dielektrischen ganz ahnlich 
ist. Wie aus dieser die spontane Polarisation, so miiBte aus jener die 
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spontane Dehnung zu entnehmen sein, und zwar mit gréBerer Genauig- 
keit als bei den bisher benutzten Methoden!**. Mit dem vorhandenen 
Gerat lieBen sich jedoch derartige Messungen nicht durchfiihren, weil 
die in Frage kommenden Deformationen hierfiir viel zu groB sind. 

Fig. 4 zeigt die im Temperaturgebiet von — 25 °C bis +40 °C ge- 
wonnenen Ergebnisse. Die durchgezeichneten Kurven verbinden die als 
Kreise eingetragenen MeBwerte. Im ferroelektrischen Bereich gehdren 
zu jeder Temperatur zwei gi2, die den entgegengesetzt gleich groBen tiber- 
lagerten Gleichfeldern E, entsprechen. Die durch Dreiecke gekennzeich- 


ao9 
ie 
912 
m2 
(F) 
007 ; 
9% *5 [9 £9 32¢ 913)] 
E,=t3kV/cem 
im Curiegebiet 
006 : 


=20 “10 0 70 20 30 40 
Temp.( °C) — 


Fig. 4. g42 in Abhangigkeit von der Temperatur 


neten arithmetischen Mittelwerte legen mit den Kreisen in den para- 
elektrischen Gebieten auf einer Gerade. Das entspricht vollkommen den 
bisherigen Angaben bzw. Vorstellungen iiber das Verhalten von gy,4. 
Diese piezoelektrische Konstante kann also mit Recht als eine wahre 
Konstante bezeichnet werden. Auch durch die im ferroelektrischen Ge- 


biet iiberlagerte, sehr starke Polarisation wird sie nicht beeinfluBt. 


Die absoluten Betrage der fiir g,,/2 gefundenen Werte stimmen mit 
den zuletzt von MUsEer™ oberhalb @, gemessenen sehr gut tiberein. (Die 
MeBgenauigkeit wird auf 3% geschatzt.) In der Nahe des unteren Curie- 
Punktes sind nur Messungen der GréBe d,, von LICHTENSTEIN?2 be- 
kannt. Die daraus berechneten g,, fallen ebenfalls innerhalb der Fehler- 
grenzen mit den hier gefundenen zusammen. Der von MAson2 angege- 
bene Wert von 0,189 m?C™ (13) entspricht gemaB Fig. 4 einer Temperatur 
von tiber 30 °C. Allerdings kann dieser Betrag auch bei Zimmertempe- 
ratur beobachtet werden, wenn ohne iiberlagertes Gleichfeld gemessen 
wird und wenn der Kristall eine gewisse remanente Polarisation besitzt. 
Bei entsprechenden Versuchen ohne Gleichfeld wurde tatsdchlich niemals 
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ein Wert gefunden, der genau auf der gestrichelten Gerade lag. Das 
Vorzeichen der beobachteten Abweichungen stimmte mit demjenigen der 
remanenten Polarisation itiberein, welche auf Grund der elektrischen 
Vorgeschichte zu vermuten war. 

Die im ferroelektrischen Gebiet gemessenen Werte fiir gi. sind nicht 
mit Masons Angaben iiber die Konstanten g,, und g,3 zu vereinbaren. 
Aus (12) folgt fiir den Beitrag der monoklinen Konstanten zu g72 


4 (2:9 + £13) =— 0,00075 m?C, 


also nicht einmal 1% von 4 g,,. Es ist auch nicht anzunehmen, da die 
iiberlagerte Gleichspannung diesen Wert auf den mehr als zwanzigmal 
groBer beobachteten heraufsetzt. 


Die monoklinen Konstanten g,,, gj. und g)3 


Vor der Bestimmung der nur im ferroelektrischen Gebiet zusammen 
mit der spontanen Polarisation existierenden piezoelektrischen Kon- 
stanten g,,, war eine sehr sorgfaltige Justierung der Kristallplatten er- 
forderlich. Denn auBer der Dehnung in Richtung der drei Koordinaten- 
achsen erzeugt die Polarisation P die im vorhergehenden Kapitel be- 
schriebene starke Scherung. Diese tragt ebenfalls zur gemessenen Defor- 
mation bei, sobald die Beobachtungsrichtung etwas von der vorgeschrie- 
benen Orientierung abweicht. Besonders stark trat das bei den Versu- 
chen zur Messung der GréBen g,, und gj, in Erscheinung. Derartige 
Fehler lieBen sich aber leicht erkennen und beseitigen. Aus demselben 
Grunde wie bei gj war auch hier ein iiberlagertes Gleichfeld erforderlich, 
um zunichst alle Domanen des Kristalls einheitlich auszurichten. Polt 
man die iiberlagerte Gleichspannung um, so andert sich das Vorzeichen 
der g,,,, Wahrend das von gj, erhalten bleibt. Deshalb ist die Differenz 
der bei entgegengesetzt gleich groBen Ey gemessenen gj », gleich dem Zwei- 
fachen des Betrages, der infolge falscher Orientierung der Probe von gy4 
herrtihrt. Diese Tatsache stellt eine einfache Méglichkeit zur Korrektur 
der MeBergebnisse bzw. zur Verbesserung der Justierung dar. Hlierfiir 
gab es aber ein noch einfacheres Verfahren. Oberhalb 24°C, also im 
paraelektrischen Bereich, ist die Dehnung in Richtung der drei Achsen 
eine gerade Funktion der Polarisation. Eine fehlerhafte Justierung 
macht sich jetzt unmittelbar durch eine entsprechende Unsymmetrie 
der auf einem Kathodenstrahlrohr aufgeschriebenen Dehnungs-Pola- 
risations-Kurve bemerkbar (s. Fig. 7 und 8). 

Die zu messenden g,,, sind nach Gl. (10) abhangig von der GréBe der 
spontanen Polarisation, die sich in keiner Weise von der durch ein 
elektrisches Feld erzeugten unterscheiden sollte. Deshalb muB die durch 


die Vorspannung E, bewirkte VergroBerung der gesamten Polarisation 
39% 
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die MeBwerte beeinflussen. Um einen Uberblick iiber diese Verhaltnisse 
zu erhalten, wurde als erstes bei konstanter Temperatur die Abhangigkeit 
der g,,, von E, untersucht. Das Ergebnis zeigt Fig. 5. Alle drei g-Kon- 
stanten steigen mit wachsender Feldstarke an. Dieser Anstieg ertolgt 
aber nicht linear, obwohl bereits bei einigen 100 V/cm mit einer voll- 
standigen Ausrichtung aller Domanen gerechnet werden kann. Deshalb 
ist es nicht méglich, die eigentlichen g,,, durch lineare Extrapolation 
dieser Kurven auf Ey =0 
zu ermitteln, wie es viel- 
fach bei der Bestim- 
mung der spontanen Po- 
larisation iiblich ist. — 
Weiterhin sei darauf 
hingewiesen, da der 
Anstieg mit der Feld- 
starke bei g,, wesent- 
lich starker ist als bei 
S12 und gj. 

Im Gegensatz zu den 
Ergebnissen von MASON 
und Woop? wurde fiir 
2,2 und g,, stets dasselbe 
Vorzeichen gefunden, 
und zwar das positive. 

2 4 0. is ier 
cer a negativ. in ‘Vergleich 
Fig. 5. Abhangigkeit der monoklinen Konstanten g,m bzw. d;, von . 
der Starke des tiberlagerten Gleichfeldes E, (Temperatur 17 °C) der Betrage ist aus den 
oben genannten Griin- 
den nicht ohne weiteres méglich. Bei einer richtigen Extrapolation 
der fiir g;, gefundenen Kurve auf Ej =0 ware jedoch ein Einmiin- 
den in den von Mason angegebenen Wert von — 0,02 m2C+ denk- 
bar. 

Weil eine exakte Bestimmung der g,,,, ohne Einwirkung eines Gleich- 
feldes nicht méglich ist, wurden die weiteren Messungen alle bei dem 
gleichen tiberlagerten Feld von +-5 kV/cm durchgefithrt. Fig. 6 zeigt 
die Ergebnisse in Abhangigkeit von der Temperatur. Diese Kurven 
sollten nach Gl. (10) derjenigen der spontanen bzw. hier der gesamten 
Polarisation ahnlich sein (s. Fig. 9). Fiir — g,, trifft das annahernd zu, 
nur erfolgt unterhalb 0 °C ein etwas zu steiler Abfall. Relativ noch 
starker ist das bei gy, ausgepragt. g,; dagegen verlauft vollkommen un- 
erwartet. Das Maximum liegt hier bei einer wesentlich tieferen Tempe- 
ratur als das der gesamten Polarisation. Hieraus ist zu schlieBen, daB 
entweder die Gl. (10) nicht erfiillt, d.h. die g,,, nicht proportional P. 


0,04 


001 
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sind, daB die Q,,,, in verschiedener Weise von der Temperatur abhangen 
oder daB schlieBlich beides der Fall ist. 

AuBer den g-Konstanten sind in Fig. 5 die entsprechenden Piezo- 
moduln 4,,, in Abhangigkeit von der Feldstarke aufgetragen. Sie 
werden mit steigendem £, kleiner. Um auf ihre Betrage aufmerksam zu 
machen, seinochmals bemerkt, daB bei Quarz d,, den Wert 2,3 - 1072m/V 
besitzt. 


Zwischen den g,,, und d,,, gilt die Beziehung 


qi m ae OS,,/OE a OS,(OP * OP/OE == Sim OP/OE, (23) 


004 


003 15 
“20 ioe 
m2 10 ‘Stn 
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E,=5kV/em 
-10 0 10 20 
Temp.(°C) ——> 
Fig. 6. Abhangigkeit der monoklinen Konstanten g,) und der GréBe g,, - d,, von der Temperatur 
(E, = 5 kV/cm) 


wobei GP/@E die zu der betreffenden gesamten Polarisation gehdrende 
reversible Dielektrizitatskonstante bedeutet. 


Nach Gl. (1) ist 


Mit (5) erhalt man deshalb 
Simin = BOP? —F). (25) 
Bei 17°C und E, =6 kV/cm wurden folgende Werte gemessen: 


dee 0 5 AO a Vi! 
ees MG an CF 
P =2,75-10°Cm® 
P, =1,82:10°Cm®. 
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Die letzte GrdBe diirfte am unsichersten sein. Sie ergibt sich durch 
Extrapolation der nichtlinearen P—E,-Kurve auf E,=0. Damit 
erhalt man aus (25) 

B =58-10!2?V m’ C3, 


Das ist in recht guter Ubereinstimmung mit dem von MUsER"™ angegebe- 
nen Wert von 60-1012. Sie bestatigt, daB bei der Bestimmung der 
piezoelektrischen Konstanten die elektrische Feldstarke und die ver- 
schiedenen Anteile der gesamten Polarisation des Kristalls richtig ge- 
messen worden sind. [Die gleichzeitig ermittelte Deformation geht in 


Fig. 7. Dehnung S, in Abhangigkeit von der Fig. 8. Dehnung S, in Abhangigkeit von der 
Polarisation (Temperatur 25 % elektrischen Feldstarke (Temperatur 25 °C 
Gl. (25) nicht ein.| Dasselbe Ergebnis hatte auch aus Kapazitats- 


messungen folgen miissen. In der vorliegenden Versuchsanordnung 
waren diese aber nicht méglich, weil die Gleichspannung unsymmetrisch 
iiberlagert wurde. 

Bei der Betrachtung der Fig. 5 fiel auf, daB d,, etwa in dem MaBe 
abfallt, wie g,, mit Ey ansteigt. Eine genauere Priifung zeigte, daB das 
Produkt g), - d,, fiir jede Starke des iiberlagerten Gleichfeldes denselben 
Wert besitzt. Die Abweichungen waren kleiner als 1%. Daraufhin 
wurde diese GroBe fiir den gesamten ferroelektrischen Bereich bestimmt 
und ebenfalls in Fig. 6 eingetragen. Diese GréBe andert sich nur ver- 
haltnismaBig wenig mit der Temperatur. Lediglich an den Curie-Punk- 
ten erfolgt ein starkerer Abfall. Aber auch hier ist fiir alle Werte von i 
das Produkt g,, - d;, konstant. Ob das auch noch beim paraelektrischen 
Seignettesalz der Fall ist, la8t sich durch Messungen nicht feststellen. 
Man kann aber aus den Dehnungs-Polarisations- und Dehnungs-Feld- 
starkekurven, wie sie auf dem Leuchtschirm des Kathodenstrahlrohres 
aufgezeichnet werden, erkennen, daB auch hier 0S,/0P standig steigt, 
wahrend 0S,/eEF fallt (Fig. 7 und 8). 
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Die Elektrostriktionskonstanten Q,,,, Q,;. und Q,,3 

Wenn die piezoelektrischen Konstanten g,,, bekannt sind, kann man 
daraus nach Gl. (10) die Elektrostriktionskonstante Q,,,, berechnen. Es 
wurde bereits darauf hingewiesen, daB sich die g,,, nur unter der Einwir- 
kung eines tiberlagerten Gleichfeldes Ey messen lieBen. Deshalb mu8 in 
(10) statt P, die gesamte, FE, entsprechende Polarisation eingesetzt 
werden. Fiir die Bestimmung dieser GréBe kam ebenfalls nur eine 
Wechselfeldmethode in Betracht. Dazu wurde an die Probe eine Wech- 
selspannung angelegt, deren Scheitelwert dem bei der g-Bestimmung 


1 Eg=6 kV/cm 
2. Eg = 45kV/cm 
3. Eg=3 kV/cm 


-20 -10 10 20 


0 
Ternp.(°C) —> 


Fig. 9. Die gesamte Polarisation P in Abhangigkeit von der Temperatur fiir verschiedene Scheitelwerte Ey 


eingestellten E, entspricht. Die dazugehérige Polarisation wurde mit 
Hilfe eines in Serie geschalteten Kondensators gemessen, wie es auch bei 
der Aufzeichnung der dielektrischen Hysteresiskurven iiblich ist 2724; 
Dabei mu8 jedoch vorausgesetzt werden, daB sich im Wechselfeld 
derselbe Polarisationszustand einstellt wie im Gleichfeld. Eine ganze 
Reihe von Erscheinungen weisen aber daraufhin, da man damit im 
allgemeinen nicht rechnen darf. So konnte z.B. durch mikroskopische 
Beobachtung der Domanenstruktur im polarisierten Licht festgestellt 
werden, daB sich in einem bestimmten Feld unter Umstanden erst nach 
vielen Stunden ein endgiiltiger Zustand einstellt’*. Wahrscheinlich 
aus diesem Grunde lieferten die Messungen der elektrischen Polarisation 
im Wechselfeld fiir die verschiedenen Proben unterschiedliche Ergeb- 
nisse. In einigen Fallen war jedoch anzunehmen, daB praktisch der 
Gleichspannungswert erfaBt wurde, weil sich die nach Gl. (10) berech- 
neten Q,,, den spater zu besprechenden, im paraelektrischen Zustand 

17 Sawyer, C.B., and C.H. Tower: Phys. Rev. 35, 269 (1930). 

18 NAKAMURA, T.: J. Phys. Soc. Japan 12, 477 (1957). 
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direkt gemessenen Werten anschlossen. Die an einer solchen Probe 
erhaltenen Polarisationen sind in Abhangigkeit von der Temperatur 
fiir drei verschiedene Feldstirken in Fig. 9 aufgetragen. Die damit im 
ferroelektrischen Gebiet aus den g,,, berechneten Elektrostriktions- 
konstanten sind in Fig. 10 durch gestrichelte Kurven wiedergegeben. 
Die Genauigkeit ist wegen der Unsicherheit in P schlecht abzuschatzen. 
Im allgemeinen unterschieden sich die Kurven verschiedener MeBreihen 
um weniger als 10%. Stets 
aber war der Temperaturkoeffi- 
zient fiir — Q,,, und Q,,5 posi- 
tiv, fiir Q,,3 negativ. 

Fig. 10 enthalt ebenso wie 
Fig. 6 nur die Ergebnisse fiir ein 
Gleichfeld von 5 kV/cm. Die Mes- 
sungen wurden aber bei verschie- 
denen Vorspannungen  durch- 
gefiihrt. Dabei zeigte — Q\y 
die Tendenz, mit EF, etwas an- 
zusteigen, jedoch war dieser 
Effekt nur so schwach, daB er 
durch systematische Fehler der 
Apparatur erklart werden kénn- 
te. Die Werte von Q,;5 und Q4i5 
dagegen nehmen mit steigender 
30 -20 -10 0 1 20 30 40 Vorspannung ganz deutlich ab. 


10 


Temp.( °C) —> Varetoiceear betcits Cae 
Fig. 10, Die Elektrostriktionskonstanten Qyy1, Qiis araut wiesen bereits die In. 1g. 5 
und Qi;3 in Abhangigkeit von der Temperatur gezeigten Kurven fiir Pie und £43 


hin. Das bedeutet, da8 in Gl. (6) 
bzw. (8) zum mindesten fiir 7=2 und 73 noch héhere Potenzen in P 
zu beriicksichtigen sind. Fiir eine Bestimmung der betreffenden Koeffi- 
zienten und deren Temperaturabhangigkeit reichen aber die vorliegen- 
den Ergebnisse nicht aus. 

Ein Vergleich der in Fig. 10 wiedergegebenen Ergebnisse mit den von 
Mason und Woop? bestimmten Elektrostriktionskonstanten (11) 
zeigt, daB bei Q,,, die Ubereinstimmung sehr gut ist. Bei Q,,. und Q,,5 
sind die Differenzen jedoch betrachtlich. Fiir Q,,3, ebenso wie fiir g3, 
liefern die beiden Methoden sogar das entgegengesetzte Vorzeichen. 

In den paraelektrischen Bereichen oberhalb + 24 °C und unterhalb 
—18 °C war eine direkte Bestimmung der Elektrostriktionskonstanten 
entsprechend Gl. (6) méglich. 

Wie schon erwahnt, treten dabei eventuelle Stérungen durch den 
starken Piezomodul d,,4 infolge fehlerhafter Orientierung der Probe auf 
dem Leuchtschirm des Kathodenstrahlrohres als Unsymmetrie der 
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Dehnungs-Polarisations-Kurve in Erscheinung. (Aus der Lage dieser 
Figuren war ganz deutlich zu erkennen, daB Q,,. und Q,,; das gleiche, 
zu Q,,, entgegengesetzte Vorzeichen besitzen.) Die Justierung muBte 
jeweils so weit verbessert werden, daB ein einwandfreier Abgleich des 
Gerates gewahrleistet war. Die Ergebnisse sind ebenfalls in Fig. 10 an- 
gegeben, und zwar als durchgezeichnete Kurven. 

Die fiir Q,,, erhaltenen Werte schlieBen sich an die im ferroelektrischen 
Gebiet gefundenen sehr gut an, wenn man von der unmittelbaren Um- 
gebung der Curie-Punkte absieht. Diese Tatsache wurde als Kriterium 
dafiir angesehen, daB die Bestimmung der durch das elektrische Gleich- 
feld erzeugten, gesamten Polarisation im ferroelektrischen Gebiet durch 
die Wechselfeldmethode einigermafen zuverlassig war. 

In der Nahe der Curie-Punkte ist die Messung der Q,,,, nicht nur 
nach Gl. (6), sondern auch nach Gl. (10) méglich. Weil hier die Dielek- 
trizitatskonstante sehr groB ist, kann eine ausreichende linearisierende 
Polarisation trotz der noch fehlenden spontanen durch eine Vorspannung 
induziert werden. Dabei ergeben sich fiir Q,,, dieselben Werte wie unter- 
halb des oberen bzw. oberhalb des unteren Curie-Punktes. Von dem bei 
kleiner Polarisation beobachteten Abfall ist also bei dieser Methode 
nichts zu bemerken. (Man beachte hierzu die je zwei durch Dreiecke 
gekennzeichneten MeBpunkte bei 24 °C und — 19 Er 

Die beiden GréBen Q,,, und Q,,3 zeigen ein vollikommen unerwartetes 
Verhalten. Sie steigen beide bei Annaherung an die Curie-Punkte — beim 
oberen von hohen, beim unteren von tiefen Temperaturen kommend — 
sehr stark an. Die griéBten beobachteten Werte lagen bei 20 miAt/C*, 
lieBen sich also in Fig. 10 nicht mehr beriicksichtigen. Allerdings gilt 
das ebenfalls nur dann, wenn direkt die elektrostriktive Deformation 
entsprechend Gl. (6) gemessen wird. Dabei ist wiederum eine sehr deut- 
liche Feldabhangigkeit zu beobachten: Mit zunehmender Dehnung, 
Polarisation oder elektrischer Feldstarke — falls tberhaupt eine dieser 
Variablen allein dafiir verantwortlich ist — nehmen die beobachteten 
Werte fiir Q,,, und Q,;3 ab. Die Messung im Vorfeld liefert wie bei Qyi4 
Ergebnisse, die sich den im ferroelektrischen Gebiet gemessenen an- 
schlieBen. (Bei +24 °C und —19 °C sind fiir jede GréBe die entsprechen- 
den zwei MeBpunkte in Fig. 10 eingetragen.) Ob sich dabei ein stetiger 
Anschlu8 an die nach Gl. (6) gemessenen Werte ergabe, konnte nicht 
entschieden werden. Schon in geringem Abstand von den Curie-Punkten 
ist die Dielektrizitatskonstante zu klein, als daB sich mit den zulassigen 
elektrischen Spannungen noch eine ausreichende elektrische Vorpolari- 
sation erzeugen lieBe. * 

Als besonders bemerkenswert erscheint die Tatsache, da8 im oberen 
paraelektrischen Bereich — abgesehen von der unmittelbaren Umgebung 
des Curie-Punktes, wo ein entsprechender Unterschied schlecht zu 
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beobachten ware — Q,;, immer Q,,, wesentlich iiberragt, wahrend im 
unteren die Verhaltnisse gerade umgekehrt liegen. Diese beiden GréBen 
kann man wohl kaum als ,,wahre“‘ Konstanten bezeichnen, falls es tiber- 
haupt noch gestattet ist, hierbei von Elektrostriktion zu sprechen. 


Adiabatische und isotherme Zustandsanderungen 


Alle Messungen wurden im elektrischen Wechselfeld bei Frequenzen 
zwischen 30 und 80 Hz durchgefiihrt. Die Zustandsdnderungen ver- 
laufen dabei so schnell, daB kein Warmeaustausch mit der Umgebung zu 
erwarten ist. Deshalb kann die Variation einer elektrischen FeldgrdBe 
eine Temperaturanderung im Kristall zur Folge haben. Diese wiederum 
kann wegen der thermischen Ausdehnung einen Beitrag zu der piezo- 
elektrischen oder elektrostriktiven Deformation liefern. Im folgenden 
soll die Differenz zwischen den isothermen und adiabatischen Konstan- 
ten abgeschatzt werden. 


Fiir die adiabatische piezoelektrische Konstante g, ; laBt sich schreiben 


es (Bm (i OS) (2) eee (ee 


Wegen (15) und (1) ist 


00\ HH, _/@E\ (aE) (aa o @A 5 
(sp ),= sab (ae)>> (opel ale pamiag, Acotladene 


wobei @ die Dichte und c? die spezifische Warme bei konstanter Polari- 
sation bedeutet. Wenn die gesamte Polarisation P verschwindet, d.h. 
wenn in den paraelektrischen Bereichen dem Me8wechselfeld kein 
Gleichfeld tiberlagert wird, ist die adiabatisch gemessene Konstante g%4 
gleich der isothermen. 


Im Curie-Gebiet erhalt man mit (5) 


OE 4 
og 2BEP =. (28) 
Deshalb ist hier 


ww 7 Gradm? C7, (29) 


es 2BROP 
a ae 


oat ocP 
Dabei wurden fiir B, P.,, P und # dieselben Werte wie in (25) eingesetzt, 
fiir 

@ = 1,775 gcm™ = 1,775 -40?kgm- } (30) 
und fiir 

cP wy c® = 1,37- 108 Joulekg™ Grad= 1, (31) 
0/00 wurde naherungsweise gleich @P/8% gesetzt, welches nach Fig. 9 
bei 18 °C etwa —10-4 C m™? Grad* betragt. 
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Zur Auswertung der Gl. (26) fehlt noch (¢S;/e0)p, d.h. der Aus- 
dehnungskoetfizient a? . Beim Seignettesalz diirften sich die «, nicht 
wesentlich von den « unterscheiden. Diese betragenetwa 5 - 10° Grad, 
und es ist 

Sim — 81m ® 0,033 -10°*m? C7. (32) 


Dieser Unterschied ist zwei GréBenordnungen kleiner als die g,,, selbst, 
wie ein Vergleich mit Fig. 6 zeigt. Entsprechendes gilt fiir g,,. In der 
Nahe der Umwandlungspunkte, wo ¢P/é% dem Betrage nach ansteigt, 
kénnen die Differenzen gréBer sein. 


Fiir die Elektrostriktionskonstante Q,,, gilt entsprechend wie bei (26) 
e 9 os Cb 
20a. = 20h +(85), (28), 


Aus (27) und (1) folgt fiir Temperaturen oberhalb des oberen Curle- 


Punktes 
ae = 
or), Maa on 
Damit erhalt man 
oO rR ON toe (33) 


Unterhalb des unteren Curie-Punktes ist dieser Wert negativ und wegen 
des kleineren C, dem Betrage nach etwa zweimal so groB. Die relativen 
Differenzen zwischen den adiabatischen und isothermen Elektrostrik- 
tionskonstanten sind demnach etwas gréBer als bei den piezoelektrischen 


Konstanten. 
SchlieBlich soll noch der Unterschied zwischen der adiabatisch 


und isotherm gemessenen reziproken Suszeptibilitat bzw. Dielektrizitats- 
konstante abgeschatzt werden. Im oberen paraelektrischen Gebiet ist 


mit Gl. (27) 
E Che, (ob. cb (ck _# pp 
Gaal leah bab oor pale C2 ecP ae (34) 


Mit Gl. (24) erhalt man daraus 


EN | eae 
(F),=4 +3BP (1 Bo): 
Durch Einsetzen der Werte (3a), (4), (30), (31) und # =300 °K ergibt 
sich fiir 


ee es 

BG? O.GE ob. 
Der Einflu8 des elektrokalorischen Effektes auf die Dielektrizitats- 
konstante ist also ebenfalls sehr gering. Deshalb diirfte er auch bei 
groBen Anderungen der elektrischen Variablen die Beziehungen zwischen 
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Feldstarke und Polarisation kaum beeinflussen. Dies wurde bei der Be- 
stimmung der dem itberlagerten Gleichfeld entsprechenden Polarisation 
vorausgesetzt. 


Die iibrigen piezoelektrischen und elektrostriktiven Konstanten 
des Seignettesalzes 


Aus dem Schema der piezoelektrischen Konstanten (7) geht hervor, 
daB auBer den mit der ferroelektrischen Richtung verkniipften GréBen 
im paraelektrischen Bereich noch g.; und g3, existieren. Von MAson *9, 
sind die entsprechenden Piezomoduln gemessen worden. Sie sind, 
ebenso wie die Dielektrizitatskonstanten ¢,, und ¢3,, nur sehr wenig 
von der Temperatur abhangig und verhalten sich an den Curie-Punkten 
vollkommen normal. Fiir 25 °C gibt er folgende Werte an 


aos a 169 : 40° § CGS ae 5,6 . 40°72 m/V 
ds¢ = 5-5 ef Opi Grey 41,8 : 10712 m/V 
£5 =— 19-1077 CGS =—0,57nF C4 


G35 =4,8- 10-7 CGS = 0,144 m2? C2. 


Im ferroelektrischen Gebiet sollten auf Grund der Kristallsymmetrie 
zusatzlich die Konstanten g,, und g,, auftreten |s. Gl. (9)|. Fiir diese 
miiBte eine der Gl. (10) entsprechende Beziehung gelten. So bedeutet 
z.B. &¢==0, daB eine elektrische Polarisation P, eine proportionale 
Scherung in der x-y-Ebene verursacht. Soll dieser Effekt durch P. 


(in der x-Richtung) erzeugt sein, miiBte es in den paraelektrischen Be- 
reichen eine Elektrostriktion 


Se = 202A 


geben. Setzt man hierin P, = P., so ergibt sich die piezoelektrische Kon- 
stante 


Die entsprechende Beziehung fiir g,; lautet: 
835 = 205k, 
wobei Q,3, definiert ist durch die Gleichung 
Ss = 2035448. 
Kine Bestimmung sowohl von gy, und g,; als auch von Q;:, und Qj; 


bereitete sehr groBe Schwierigkeiten. Vor der Messung der piezoelektri- 
schen Konstanten ware auch hier eine vollstandige Ausrichtung aller 


19 Mason, W.P.: Phys. Rev. 55, 775 (1939). 
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ferroelektrischen Bereiche erforderlich. Elektrisch ist das nicht méglich, 
weil man an einem Kristall nicht gleichzeitig zwei Elektrodenpaare zur 
Erzeugung des Gleichfeldes in x-Richtung und des MeBfeldes senkrecht 
dazu in y- bzw. z-Richtung anbringen kann. Im Falle des Seignette- 
salzes ware es grundsatzlich méglich, die Domanenstruktur durch eine 
mechanische Schubspannung 7, zu beseitigen. Praktisch lieBe sich das 
nur durch eine Normalspannung J; am 45° um die x-Achse gedrehten 
Kristall durchfiihren. Es ist aber fraglich, ob sich unter diesen Umstan- 
den noch die piezoelektrische Scherung S, bzw. S; messen lieBe. Mit 
dem beschriebenen Gerat ist das nicht méglich. — Ahnliche Schwierig- 
keiten traten bei Versuchen zur Bestimmung der Elektrostriktions- 
konstanten Q,5, und Q,,, nach der fiir die Q,,,, verwendeten Methode 
auf. Weil man auch hierbei nicht gleichzeitig und unabhangig vonein- 
ander die beiden Komponenten B und P, bzw. PB, erzeugen kann, kamen 
fiir die Messungen nur Proben in Betracht, die unter geeigneten Winkeln 
zu den Kristallachsen geschnitten sind. Fiir die Auswertung ware aber 
die Kenntnis der vollstandigen Matrix der Elektrostriktionskonstanten 
sowie deren Betrage und Transformationsgleichungen erforderlich. 
Aus all diesen Griinden wurden keine Versuche angestellt, diese noch 
unbekannten elektromechanischen GréBen zu bestimmen. 


Bemerkungen zur Elektrostriktion des Seignettesalzes 


Wiahrend die Piezoelektrizitat eine wohlbekannte und definierte Er- 
scheinung darstellt, ist die Bedeutung und der Gebrauch der Bezeichnung 
,Elektrostriktion‘‘ noch sehr schwankend. Im Vorangehenden war damit 
stets derjenige Anteil der Dehnung gemeint, welcher dem Quadrat der 
elektrischen Polarisation bzw. der elektrischen Verschiebung proportio- 
nal ist. Dabei soll aber der betreffende Proportionalitatsfaktor, die 
Elektrostriktionskonstante, gleichzeitig die Druckabhangigkeit der Sus- 
zeptibilitat bzw. des reziproken Wertes davon beschreiben, um beispiels- 
weise Domaneneffekte ausschlieBen zu kénnen, die keine wahren Kristall- 
eigenschaften darstellen. Bei ferroelektrischer Keramik, fiir die vielfach 
ebenfalls Elektrostriktionskonstanten definiert werden’, ist Gl. (17) 
nicht erfiillt *°. 

Demgegeniiber wollen einige Autoren, z.B. MUELLER, Capy} und 
KAwnzic3, die Elektrostriktion der Ferroelektrika von derjenigen der 
iibrigen Kristalle unterscheiden und geben ihr einen besonderen Namen, 
z.B. ,morphischer“ oder , quadratischer piezoelektrischer* Effekt. Als 
Begriindung fiithren sie folgende Uberlegung an: Erzeugt eine Polarisa- 
tion P,, eine starke piezoelektrische Dehnung S;, so hat diese eine Er- 
niedrigung der Symmetrie des Kristalls und damit das Auftreten neuer 


20 SyIRANE, G., and K. Sato: J. Phys. Soc. Japan 6, 20 (1951). 
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piezoelektrischer Konstanten zur Folge, z.B. g;,- Diese Méglichkeit ist 
aber bereits in der Definitionsgleichung (6) enthalten, namlich in dem 
Summanden 

S; a Omrie? 
Somit ist 

Sn j — 4 bongs ot 


Zu einer grundsatzlich neuartigen Erscheinung fiihrt diese Uberlegung 
also nicht. Sie kann aber dazu dienen, aus den fiir samtliche Kristall- 
klassen bekannten piezoelektrischen Koeffizientenmatrizen Aussagen 
iiber die Gestalt der Matrizen der elektrostriktiven Konstanten zu ma- 
chen: Man stellt die neue Kristallklasse fest, in welche der betreffende 
Kérper durch einen méglichen reziproken piezoelektrischen Effekt und 
die dazu erforderliche elektrische Polarisation tiberfiihrt wird und sucht 
die neu auftretenden piezoelektrischen Konstanten auf. Diese miissen 
auf die Existenz entsprechender Elektrostriktionskonstanten zurtick- 
gefiihrt werden. 

Auch der gelegentlich zu findende Hinweis darauf, da8 bei den 
Ferroclektrika die quadratischen Effekte viel gréBer sind als die sonst 
im allgemeinen an Festkérpern beobachtete Elektrostriktion, diirfte 
keine ausreichende Begriindung fiir eine besondere Bezeichnung sein. 
Dasselbe trifft in gleicher Weise fiir die Piezoelektrizitat zu. Beides hangt 
zum Teil damit zusammen, daB sich in den Ferroelektrika auch besonders 
groBe elektrische Polarisationen erzeugen lassen. Ein Vergleich der 
Elektrostriktionskonstanten verschiedener Kristalle ist nicht méglich, 
weil bisher nur Ergebnisse von Bariumtitanat und Seignettesalz vor- 
liegen. Aber schon diese unterscheiden sich betrachtlich. Aus Fig. 10 
sind fiir Qi41, Qi12 und Q,,3 des Seignettesalzes die GréSenordnungen 
—8, 4.und 2 mC? zu entnehmen. Beim Bariumtitanat legen die ent- 
sprechenden Werte bei 0,1, —0,04 und — 0,04 m*C™?§. Sie sind also 
fast 100mal kleiner. Die spontane Polarisation ist jedoch beim Seignette- 
salz ungefahr 100mal kleiner als beim Bariumtitanat, so daB die sponta- 
nen elektrostriktiven Deformationen trotz der groBen Q,,,, So klein 
bleiben, daB sie sich nur schwer messen lassen. 

Das einzige, was sich gegen die Bezeichnung ,,Elektrostriktion™ beim 
Seignettesalz einwenden lieBe, ist die Feststellung, daB gar keine strenge 
Proportionalitat zwischen der Deformation und dem Quadrat der Pola- 
risation existiert. Dies wurde hauptsachlich bei den Versuchen zur Be- 
stimmung der Elektrostriktionskonstanten Q,;. und @Q,,3 beobachtet. 
In diesen Fallen ist die oben angegebene Definition der Elektrostriktion 
zueng. Es ist zweckmaBiger, ganz allgemein denjenigen Anteil der Deh- 
nung mit Elektrostriktion zu bezeichnen, welcher einer geraden Funktion 
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der elektrischen Feldstarke bzw. Verschiebung entspricht (Fors- 
BERGH jr.4). Es ist namlich noch kein molekulares Modell bekannt, 
welches eine quadratische Abhangigkeit der mechanischen Deformation 
von einer elektrischen Feldgré8e in Kristallen fordert. 

Wenn beim Seignettesalz ¢?S,,/0P? von der Polarisation abhangig 
ist, muB das auch fiir den Spannungskoeffizienten der reziproken Sus- 
zeptibilitat gelten. Wegen (15) ist namlich 


4s ee er @E 
6) S,,/OP OL, OP? Ber oie (35) 
Soll die Ableitung von 
dE/OP =A+3BP2 (36) 


nach der mechanischen Spannung 7}, Funktion von P sein, muB die 
Sattigungskonstante B von J}, abhangen, und zwar hauptsachlich 
von JT, und 73, weil bei S,(P) und S;(P) sehr groBe Abweichungen von 
der urspriinglich angenommenen Proportionalitat zu P? festgestellt 
wurden. Direkte Beobachtungen liegen hiertitber noch nicht vor. 


Volumenelektrostriktion 

In Fig. 11 ist die nach Gl. (18) mit den Ergebnissen der Fig. 10 be- 
rechnete Volumenelektrostriktionskonstante Q, in Abhangigkeit von der 
Temperatur aufgetragen. Es zeigt sich, da nur die im ferroelektrischen 
Gebiet bei groBer Polarisation gemes- 
senen Werte mit den aus den Bancroft- 
schen Ergebnissen berechneten (21) we- 
nigstens beziiglich des Vorzeichens ver- 
einbar sind. Daraus kann man schlie- 
Ben, daB Q,,;. und Q,,, nicht nur mit 
steigender elektrischer Polarisation, 
sondern auch mit steigendem Druck 
kleiner werden. Aus den Ergebnissen 
von BANCROFT ist zwar ein derartiger 20h iO 20 40 
Effekt nicht zu ersehen, jedoch beginnen Fig. 11. Die Volumenelektrostriktionskon- 
seine Messungen erst oberhalb 100 at, stante Qj in Abhangigkeit von der 
wo das Gebiet der Druckabhangigkeit Bes i 
bereits iiberschritten sein konnte. 

Wenn eine differentielle Elektrostriktionskonstante von der mecha- 
nischen Spannung abhingt, so folgt z.B. wegen (15) 


a8 Sy ~_ Omst 0 37) 
dP? oT, geet ‘ ( 


d.h. eine Abhangigkeit der wahren elastischen Konstanten s3, vom 
Betrage der Polarisation. Da @2.S,/eP? mit T, wachst (7, hat entgegen- 
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gesetztes Vorzeichen wie /7), sollte die elastische N achgiebigkeit s}, mit 
P ansteigen. Entsprechendes gilt fiir sj, und eventuell auch fiir sf,. 
Darauf weist eine schon lange bekannte Tatsache hin: Bei einem Seig- 
nettesalz-Lingsschwinger mit X-45°-Schnitt, dessen Elektroden vom 
Kristall durch einen Luftspalt getrennt sind, ist die Resonanzfrequenz 
unter anderem durch die eben genannten Konstanten bestimmt. Sie 
fallt an den Curie-Punkten beim Auftreten der spontanen Polarisation 
deutlich (etwa 1%) ab®18. Mason? gab hierfiir eine andere Ur- 
sache an, namlich die monoklinen elastischen Konstanten sj, und s34. 
Diese sollten aber der spontanen Polarisation proportional sein und 
deshalb mit ihr das Vorzeichen wechseln. Dagegen wurde bisher stets 
nur ein Abfall beobachtet ??. 


Bemerkungen zu den ferroelektrischen Eigenschaften 
des Seignettesalzes 


Im Gegensatz zu den iibrigen Ferroelektrika ist beim Seignettesalz 
die ferroelektrische Phase auf einen verhaltnismaBig kleinen Tempe- 
raturbereich beschrankt. Er liegt zwischen zwei paraelektrischen Be- 
reichen, in denen der Kristall dieselbe Symmetrie besitzt. Das Ver- 
halten der Elektrostriktionskonstanten, und zwar insbesondere das von 
Qirg und Q,,,, sowie das Verhaltnis ihrer Betrage (im oberen para- 
elektrischen Bereich ist Q,,, stets gréBer als Q,,,, wahrend es unterhalb 
des unteren Curie-Punktes gerade umgekehrt ist) deutet jedoch darauf 
hin, daB die Struktur in beiden Gebieten verschieden ist. Die Umwand- 
lung miiBte innerhalb des ferroelektrischen Bereiches erfolgen. Tat- 
sachlich existiert dort eine ausgezeichnete Temperatur, wie bereits 
MUELLER und Capy! ausdriicklich betonen, bei der die spontane 
Polarisation ein Maximum erreicht (Fig. 9) und bei der die Pyroelektri- 
zitat, die hydrostatische piezoelektrische Konstante sowie die Volumen- 
elektrostriktionskonstante verschwinden (Fig. 11). Unter diesen Um- 
standen kann das Verhalten des Seignettesalzes durch die Muellersche 
Theorie, die nur dielektrische Anomalien beriicksichtigt, nicht voll- 
standig beschrieben werden. 

Durch eine zusatzliche Strukturanderung lieBe sich auch der Wider- 
spruch aufklaren, welcher zwischen den Ergebnissen der Elektrostrik- 
tionsmessungen und der von Mason und Woop durchgefiihrten Unter- 
suchungen tiber die thermische Ausdehnung im Curie-Gebiet besteht — 
vorausgesetzt, daB beide richtig sind. Die beobachtete Volumenverklei- 
nerung im gesamten ferroelektrischen Bereich kann nicht ausschlieBlich 
durch elektrostriktive Kopplung mit der spontanen Polarisation erklart 
werden, Es miiBte ein zusitzlicher Volumeneffekt auftreten, welcher der 


21 Muser, H.E.: Habil.-Schr., Miinster 1959. 
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(hypothetischen) Strukturanderung zuzuschreiben ware. Wahrschein- 
lich bezieht sich diese hauptsachlich auf Vorginge in der b-c-Ebene, weil 
die Anomalie der thermischen Ausdehnung in Richtung der a-Achse 
durch elektrostriktive Kopplung mit der spontanen Polarisation erklart 
werden kann. Eine solche Phasenumwandlung konnte durch Fein- 
strukturuntersuchungen wahrscheinlich deshalb noch nicht beobachtet 
werden, weil diese bisher nur fiir Ebenen parallel zur a-Achse durch- 
gefiithrt worden sind *. SchlieBlich lieBe sich hierin auch die Ursache 
fiir die ferroelektrische Anomalie des Seignettesalzes suchen, die in der 
Existenz zweier Curie-Punkte besteht. Dazu miiRte man annehmen, 
da8 nur in der Nahe dieser Phasenumwandlung die Bedingungen fiir das 
Auftreten der spontanen Polarisation vorhanden sind. 


Herrn Professor Dr. MESSERSCHMIDT méchte ich an dieser Stelle fiir die stete 
Foérderung und die Unterstiitzung bei der Durchfiihrung dieser Arbeit danken. 

Ebenso danke ich Herrn Dr. W. LupkE vom VEB Carl Zeiss, Jena, und Herrn 
Rave vom VEB Funkwerk Leipzig fiir die Uberlassung der Kristalle. Die Mittel 
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